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Kapitel 1
Einleitung
Umstro¨mte Tropfen in Form von Sprays und Aerosolen spielen eine wichti-
ge Rolle in unserer Umwelt und in technischen Prozessen, zum Beispiel in
unserer Atmospha¨re, in Verbrennungsmotoren, in Spru¨htrocknern oder bei
der Anwendung von Pflanzenschutzmitteln. In diesen Bereichen sind zum
einen detaillierte Kenntnisse u¨ber das Verhalten einzelner Tropfen von ent-
scheidendem Vorteil, um Modelle zu verfeinern, zum anderen sind optische
Messtechniken fu¨r Tropfen in Sprays zur Diagnose unabdingbar.
Zu beiden Punkten liefert die vorliegende Arbeit wichtige Beitra¨ge, indem
der Wa¨rme- und Stofftransport von verdampfenden Wassertropfen in einer
Stickstoffstro¨mung pra¨ziser als bisher bestimmt wird, indem zum ersten Mal
experimentell das Verschwinden von optischen Strukturresonanzen bei der
Beleuchtung von Tropfen mit Femtosekundenpulsen nachgewiesen wird und
indem neue Anwendungen optischer Messtechniken untersucht werden. Zu
letzteren za¨hlt eine Temperaturmessung, bei der zum ersten Mal die spon-
tane Raman-Streuung auf einzelne Wassertropfen angewendet wird. Diese
Temperaturmessung ist sogar unter allen Untersuchungen zum Einfluss der
Stro¨mung auf die Verdampfung von Einzeltropfen die erste, bei der Tropfen-
temperaturen beru¨hrungslos gemessen werden. Auch die Gro¨ßenbestimmung
von kugelfo¨rmigen Einschlu¨ssen in Tropfen durch Auswertung des elastischen
Streulichts stellt eine neue Anwendung optischer Messtechnik dar. Dabei wur-
den erstmalig einzelne Wassertropfen mit 50µm Durchmesser und einem ein-
zelnen Lufteinschluss beobachtet.
Die Ergebnisse dieser Untersuchungen ko¨nnen zum Beispiel zur Verbesse-
rung von Klimamodellen und zu neuen optischen Diagnosemethoden fu¨r Ver-
brennungsmotoren beitragen, mit denen Dieselmotoren und direkteinsprit-
zende Benzinmotoren optimiert werden. In diesem Bereich ko¨nnen schon klei-
ne Effizienzsteigerungen aufgrund des riesigen Weltkraftstoffverbrauchs den
Forschungs- und Entwicklungsaufwand rechtfertigen. Aber auch im Bereich
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der Spru¨htrocknung ko¨nnen die Ergebnisse meiner Arbeit zu verbesserten
Modellrechnungen fu¨hren, die dabei helfen, Produkteigenschaften zu steuern
oder die Produktqualita¨t und den Energieaufwand zu optimieren. Unter den
spru¨hgetrockneten Produkten findet man zum Beispiel lo¨sliches Milch- und
Kaffeepulver, Waschmittel und hochwertige Arzneimittel. Schließlich ko¨nnen
die Resultate auch der Entwicklung pra¨ziserer Modelle fu¨r Sprays im Pflan-
zenschutz dienen.
In dieser Arbeit wurden Einzeltropfen untersucht, indem sie beru¨hrungs-
los in einer neu entwickelten elektrodynamischen Falle fixiert wurden. Da-
durch sind die Messungen frei von Sto¨rungen durch Kontakte zwischen Trop-
fen und Wa¨nden, die die Tropfenform und den Wa¨rme- und Stofftransport
beeinflussen. Ein Nachteil der urspru¨nglichen elektrodynamischen Falle [1]
ist die starke Einschra¨nkung des fu¨r die Untersuchung von Tropfen no¨ti-
gen optischen Zugangs durch die Elektroden. Außerdem fehlt in jener Falle
ein Zugang fu¨r eine Gasstro¨mung, die fu¨r die umfassende Untersuchung des
Stoff- und Wa¨rmetransports unverzichtbar ist. Deshalb habe ich im Rahmen
dieser Arbeit eine neue Elektrodengeometrie aus vier ro¨hrenfo¨rmigen Elek-
troden entwickelt und hier erfolgreich in allen Experimenten eingesetzt. Sie
bietet einen erweiterten optischen Zugang bei gleichzeitig hoher Tropfensta-
bilita¨t und zudem einen Zugang fu¨r einen Gasstrom, der die Untersuchungen
zur Abha¨ngigkeit der Tropfenverdampfung von der Stro¨mungsgeschwindig-
keit ermo¨glicht. Somit liefert die vorliegende Arbeit nicht nur pra¨zise Daten
zur Verdampfung von umstro¨mten Tropfen und zeigt neue Anwendungen op-
tischer Messtechniken, sondern sie stellt mit der neuen elektrodynamischen
Falle auch ein leistungsfa¨higes Werkzeug fu¨r weitere Tropfenuntersuchungen
bereit.
Der erste Teil dieser Dissertation bescha¨ftigt sich mit der neuen elektrodyna-
mischen Falle und mit bekannten optischen Messtechniken, die damit erfolg-
reich kombiniert wurden und die im zweiten Teil weiter eingesetzt werden.
In Kapitel 2 wird die neue Elektrodengeometrie vorgestellt. Sie besteht
aus vier ro¨hrenfo¨rmigen Elektroden und bietet einen optischen Zugang von
360◦ horizontal und 36◦ vertikal. Durch die Innenelektroden kann ein Gas-
strom gefu¨hrt werden, was die Anwendungen in Kapitel 6 und 7 erst ermo¨g-
licht. Im Vergleich zu bisher bekannten Geometrien bietet die Falle gro¨ßeren
optischen Zugang oder ho¨here Tropfenstabilita¨t bei vergleichbaren Abmes-
sungen und Spannungen. Dies zeigen umfangreiche Berechnungen des elektri-
schen Felds in der neuen Falle mit Hilfe der Ersatzladungsmethode. Insbeson-
dere wurde durch diese Berechnungen erfolgreich gezeigt, dass die Tropfensta-
bilita¨t in der neuen Falle ho¨her ist als bei einer Anordnung aus zwei oder vier
Ringen mit vergleichbaren Abmessungen und elektrischen Spannungen. Au-
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ßerdem wird die elektrodynamische Falle mit anderen bekannten Techniken
zur Fixierung von Tropfen mit optischem, akustischem, aerodynamischem
oder elektrostatischem Funktionsprinzip verglichen. Die elektrodynamische
Falle bietet ihnen gegenu¨ber den Vorteil, dass Tropfen auch ohne aktive Re-
gelung einer Gleichspannung eingefangen werden ko¨nnen, dass kein akusti-
sches Stro¨mungsfeld die Messungen sto¨rt, dass die Stro¨mungsgeschwindigkeit
bei fester Tropfengro¨ße variiert werden kann und dass die Falle unabha¨ngig
von den optischen Eigenschaften des Tropfens funktioniert.
Im Kapitel 3 werden zahlreiche experimentelle Techniken vorgestellt, die
mit der Falle mit Erfolg eingesetzt wurden. Dazu geho¨rt ein Regelkreis, der
nach dem Einfangen des Tropfens verbleibende Schwingungen der Tropfen-
position unterdru¨ckt. Außerdem wird beschrieben, wie elektrisch geladene
Tropfen erzeugt werden und wie eine Stickstoffstro¨mung durch die Falle kon-
trolliert wird. Schwerpunkt dieses Kapitels ist der gelungene Einsatz optischer
Messtechniken zur Bestimmung von Gro¨ßen, Brechungsindizes, Konzentra-
tionen und Dichten von Tropfen sowie zur Messung von Kra¨ften und Gasge-
schwindigkeiten. Der große optische Zugang der neuen Elektrodengeometrie
ermo¨glicht, diese Techniken flexibel zu kombinieren.
Der zweite Teil der Dissertation bescha¨ftigt sich mit vielfa¨ltigen Anwendun-
gen der Falle und den dabei gewonnenen neuen Ergebnissen.
Kapitel 4 zeigt, wie mit Hilfe der neu entwickelten Falle zum ersten Mal
experimentell nachgewiesen wurde, dass Strukturresonanzen in Tropfen beim
U¨bergang von der Beleuchtung mit cw-Laserlicht zur Beleuchtung mit Fem-
tosekundenpulsen verschwinden. Dadurch wird die insgesamt gestreute Licht-
leistung eine monotone Funktion der Tropfengro¨ße. Diese Messungen dienen
der Entwicklung einer neuen optischen Messtechnik, bei der Tropfengro¨ßen in
einem Spray eindeutig aus einzelnen Aufnahmen von Intensita¨ten bestimmt
werden ko¨nnen.
Kapitel 5 berichtet, wie erstmalig Wassertropfen mit 50µm Durchmesser
mit einem einzelnen Lufteinschluss gefangen wurden und wie zum ersten Mal
mit Erfolg die Winkelabha¨ngigkeit ihres Streulichts experimentell aufgenom-
men wurde. Damit wurde auch zum ersten Mal die Gro¨ßen und der Abstand
von Tropfen und Blase bestimmt. Diese Tropfen fallen in die Kategorie der
dielektrischen Kugeln mit einem kugelfo¨rmigen exzentrischen Einschluss. Die
Winkelabha¨ngigkeit des Streulichts solcher Tropfen wurde bisher ausschließ-
lich theoretisch untersucht [3]; die vorliegende Arbeit liefert dazu erstmals
experimentelle Daten. Solche Tropfen treten mo¨glicherweise auch in natu¨rli-
chen Prozessen wie an der Meeresoberfla¨che auf, aber auch bei der Anwen-
dung von gekapselten Indikatoren [4] in kleinen Tropfen tritt eine a¨hnliche
Geometrie auf.
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In Kapitel 6 wird vorgestellt, wie der Wa¨rme- und Stofftransport um
verdampfende Tropfen in einer Stro¨mung bei Reynolds-Zahlen um eins expe-
rimentell pra¨ziser bestimmt werden als bisher. Dieser Bereich von Reynolds-
Zahlen ist ein U¨bergangsbereich, in dem die Stokes’sche Na¨herung der schlei-
chenden Stro¨mung mit steigenden Reynolds-Zahlen ihre Gu¨ltigkeit verliert.
Dieser Fall ist vor allem fu¨r Untersuchungen von Stro¨mungspha¨nomenen
in der Atmospha¨re von Interesse. Die Reynolds-Zahl ist zum Beispiel eins
bei einem frei fallenden Wassertropfen von 80µm Durchmesser bei seiner
Endgeschwindigkeit in Luft von 5◦C und 105 Pa. Fu¨r die Untersuchungen
wurden hier Wassertropfen in Stickstoff bei Umgebungstemperaturen gemes-
sen, damit liegt eine Schmidt-Zahl von 0,64 vor. Fu¨r den Stofftransport, der
durch die Sherwood-Zahl charakterisiert wird, gibt es in diesem Bereich ver-
schiedene analytische Na¨herungen [5, 6, 7] und numerische Berechnungen
[8], die voneinander abweichen. Bisherige experimentelle Ergebnisse fu¨r die
Sherwood-Zahl unter diesen Bedingungen [9, 10, 12, 13, 14] weichen eben-
falls voneinander ab oder sind mit deutlichen Messunsicherheiten verbunden.
Die meisten [10, 13, 14] wurden im Gegensatz zur vorliegenden Arbeit nicht
beru¨hrungslos durchgefu¨hrt. Meine Untersuchungen zeichnet aus, dass mehr
als 700 einzelne Tropfen beru¨hrungslos untersucht wurden, was durch die neu
entwickelte elektrodynamische Falle ermo¨glicht wurde. Ein weiteres hervorra-
gendes Merkmal ist die Messunsicherheit der Sherwood-Zahl, die geringer ist
als bei anderen Arbeiten. Die mit dieser Messung gewonnenen Daten ko¨nnen
schließlich dazu beitragen, Modelle fu¨r Sprays und Aerosole in den zu Beginn
genannten Anwendungen zu verbessern.
In Kapitel 7 werden zum ersten Mal Temperaturen von einzelnen Was-
sertropfen durch spontane Raman-Streuung gemessen. Dabei verdampfen
Tropfen wie im Kapitel 6 in einer Stickstoff-Stro¨mung bei Reynolds-Zahlen
um eins. Von allen Untersuchungen zum Einfluss der Stro¨mung auf die Ver-
dampfung von Einzeltropfen ist sie die erste, bei der Tropfentemperaturen
beru¨hrungslos gemessen wurden. Mit diesen Messungen wurde nachgewie-
sen, dass die im Kapitel 6 verwendeten Annahmen zur Temperaturberech-
nung im Rahmen der Temperaturmessunsicherheit gerechtfertigt sind. Neben
der zeitlich gemittelten Temperatur wurden auch Tropfentemperaturen mit
einer zeitlichen Auflo¨sung von 0,3 s gemessen. Die Temperaturmessung mit
spontaner Raman-Streuung bietet den Vorteil, dass sie beru¨hrungslos ist und
dass keine Farbstoffe bzw. Indikatoren zugegeben werden. Im Gegensatz zur
Infrarotthermometrie wird hier die Temperatur im Tropfeninneren und nicht
an der Oberfla¨che gemessen.
Als Ausblick wird schließlich am Beispiel von Algenzellen gezeigt, dass
auch biologische Proben in der elektrodynamischen Falle beru¨hrungslos un-
tersucht werden ko¨nnen.
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Dieser U¨berblick zeigt, dass ich im Rahmen dieser Dissertation sowohl
technische Problemstellungen wie die Entwicklung einer elektrodynamischen
Falle und die Anwendung verschiedener optischer Messtechniken bearbeitet
und gelo¨st habe als auch wissenschaftliche Fragestellungen wie zum Stoff-
transport von Tropfen in Stro¨mungen oder zur Lichtstreuung an inhomoge-
nen Tropfen. Die Ergebnisse dieser Arbeit ko¨nnen einen wichtigen Beitrag zu
Innovationen fu¨r Industrie, Landwirtschaft und Umwelt leisten.
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Teil I
Elektrodynamische Falle mit
neuer Geometrie
6
Kapitel 2
Elektrodynamische Falle
Die elektrodynamische Falle ist ein leistungsfa¨higes Werkzeug zur beru¨hrungs-
losen Fixierung von Tropfen. Die Einschra¨nkung des optischen Zugangs durch
die Elektroden in den bisher bekannten Geometrien kann im Experiment
Schwierigkeiten bereiten. Deshalb wird in diesem Kapitel eine neue Elektro-
dengeometrie vorgestellt, die einen erweiterten optischen Zugang von 360◦
horizontal und 36◦ vertikal bei gleichzeitig hoher Tropfenstabilita¨t bietet. Die
neue Geometrie ist außerdem fu¨r die Fu¨hrung eines Gasstroms geeignet und
wurde bereits erfolgreich eingesetzt, wie die Kapitel 3, 4, 5, 6 und 7 zeigen.
In Abschnitt 2.1 wird zuna¨chst das Funktionsprinzip elektrodynamischer
Fallen erla¨utert. Die neu entwickelte Geometrie, die aus vier ro¨hrenfo¨rmigen
Elektroden besteht, wird mit bereits bekannten Elektrodengeometrien hinsicht-
lich des optischen Zugangs verglichen. Im Abschnitt 2.2 wird zuna¨chst allge-
mein erla¨utert, in welchem Frequenz- und Spannungsbereich Tropfen stabil
gefangen werden ko¨nnen. Anschließend wird anhand von Berechnungen des
elektrischen Felds gezeigt, dass die Tropfenstabilita¨t in der neuen Geometrie
gro¨ßer ist als in einer vergleichbaren Geometrie aus zwei oder vier Ringen bei
gleichen Elektrodenpotentialen. Abschnitt 2.3 stellt heraus, warum die Metho-
de der elektrodynamischen Falle im Vergleich zu anderen Techniken fu¨r die
Experimente in dieser Arbeit am besten geeignet ist.
2.1 Bekannte Geometrien und Neuentwick-
lung
Die elektrodynamische Falle ist auch unter Paulfalle,
”
Paul trap“,
”
electrody-
namic balance (EDB)“ und
”
electrodynamic chamber“ bekannt. Die Paulfalle
ist nach Wolfgang Paul benannt, der diese Falle fu¨r das Fangen von Ionen
entwickelte und benutzte und 1953 als
”
ein neues Massenspektrometer oh-
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der vonWolfgang Paul entwickelten
Falle im Schnitt.
ne Magnetfeld“ vorstellte [1]. 1989 erhielt er den Physik-Nobelpreis fu¨r die
Entwicklung der Technik der Ionenfalle. Die Falle besteht im Wesentlichen
aus drei Elektroden wie in Abbildung 2.1 skizziert: eine Ringelektrode sowie
je eine Kappenelektrode daru¨ber und darunter. Zum Zentrum hin sind die
Elektroden hyperbolisch geformt und zwischen dem Kappenelektrodenpaar
und der Ringelektrode liegt eine Wechselspannung an. Diese Falle wurde von
Wuerker et al. [15] zum ersten Mal fu¨r Partikel eingesetzt.
Diese Geometrie der Elektroden erzeugt das elektrische Potential
ϕ(r, φ, z, t) =
ϕ0
z20
sin(ωt)
(
z2 − r
2
2
)
, (2.1)
wobei r, φ und z Zylinderkoordinaten sind, t die Zeit ist und ω die Kreisfre-
quenz, mit der sich das Potential periodisch a¨ndert. ϕ0/z
2
0 ist eine Konstante,
wobei ϕ0 das elektrische Potential an der Stelle z0 auf der z-Achse ist. Wie in
Abbildung 2.2 gezeigt ist das elektrische Potential in allen Richtungen para-
belfo¨rmig. Der Gradient des elektrischen Potentials im Zentrum ist Null und
daher ist das Zentrum feldfrei. Das heißt, eine geladene Probe erfa¨hrt dort
keine Kraft. Ohne Reibungskra¨fte sind die Bewegungen in beiden Richtungen
unabha¨ngig voneinander, deshalb genu¨gt es fu¨r das Versta¨ndnis des Funkti-
onsprinzips eine Richtung zu betrachten wie in Abbildung 2.3 dargestellt:
Außerhalb des Zentrums, wohin die Probe zum Beispiel durch eine a¨uße-
re Sto¨rung, durch die Gewichtskraft oder wa¨hrend der Injektion gelangen
kann, wirkt an einem festen Punkt eine Kraft, die periodisch ihr Vorzeichen
a¨ndert. Ihre Amplitude ist umso sta¨rker, je gro¨ßer der Abstand zum Zentrum
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Abbildung 2.2: Sattelfo¨rmiges Potential nach Gleichung 2.1 in einer achsen-
symmetrischen Falle.
ist. U¨ber eine Periode gemittelt wirkt auf eine Probe an diesem festen Punkt
keine Kraft. Die Probe ist jedoch beweglich und fu¨hrt deshalb außerhalb des
Zentrums Schwingungen aus. Wa¨hrend einer halben Periode wird die Pro-
be zum Zentrum hin beschleunigt (Abbildung 2.3, oben) und befindet sich,
sofern die Parameter geeignet gewa¨hlt sind, in der darauf folgenden halben
Periode na¨her am Zentrum (Abbildung 2.3, unten). Dort ist der Betrag der
der Feldsta¨rke geringer und die Kraft, die u¨ber diese halbe Periode gemittelt
nach außen wirkt, ist dort kleiner als in der vorigen halben Periode nach in-
nen. Im Mittel u¨ber eine gesamte Periode wirkt also eine zum Fallenzentrum
gerichtete Kraft, die unabha¨ngig vom Vorzeichen der Probenladung ist. Diese
mittlere Kraft la¨sst sich als Gradient des sogenannten Pseudopotentials
ϕps ∝ qE2/ω2 (2.2)
darstellen, wobei q die elektrische Ladung der Probe, E der Betrag der elek-
trischen Feldsta¨rke und ω die Kreisfrequenz des Felds ist. Eine exakte ana-
lytische Beschreibung der Bewegung im Vakuum liefern die Matthieu’schen
Differentialgleichungen. Der Einfluss der Luftreibung ist in der Regel vorteil-
haft fu¨r die Stabilita¨t.
Die urspru¨ngliche Elektrodengeometrie, die bezu¨glich des elektrischen
Felds und der Stabilita¨t der Probe optimal ist, bietet allerdings nur sehr
wenig Zugang fu¨r optische Messtechniken. Um diesen Nachteil zu beheben,
werden heute auch verschiedene andere Geometrien eingesetzt. Naheliegend
ist, den optischen Zugang in den gewu¨nschten Richtungen durch Lo¨cher in
den Elektroden zu gewinnen, wie zum Beispiel in der von Leisner et al. [16]
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Abbildung 2.3: Erla¨uterung des Funktionsprinzip der elektrodynamischen
Falle in einer Raumdimension. Das elektrische Potential hat Parabelform,
wobei die Kru¨mmung sich periodisch mit der Zeit a¨ndert. Das elektrische
Feld ha¨ngt linear vom Abstand zum Zentrum ab. Die beiden oberen und die
beiden unteren Diagramme zeigen jeweils den gleichen Zeitpunkt.
eingesetzten Falle. In diesem Fall mu¨ssen jedoch schon bei der Herstellung
der Elektroden die Beobachtungs- bzw. Beleuchtungsrichtungen festgelegt
werden. Die von Masahide Tona [17] entwickelte Geometrie aus vier schei-
benfo¨rmigen Elektroden in Abbildung 2.4 erlaubt einen 360◦-Zugang. Damit
bietet sie bereits mehr Flexibilita¨t und erlaubt die Streulichtmessung der
Probe gleichzeitig in beliebigen Richtungen in einer Ebene. Allerdings ist der
optische Zugang ist dort vertikal auf 13,7◦ eingeschra¨nkt. Den gro¨ßten opti-
schen Zugang zeigt eine Falle aus zwei Ringelektroden. Allerdings bietet sie
unter den hier genannten Fallen bei vergleichbaren Bedingungen die gerings-
te Probenstabilita¨t. In Abschnitt 2.2.3 wird die Doppelring-Anordnung mit
der hier neu vorgestellten Geometrie quantitativ verglichen. Eine U¨bersicht
u¨ber weitere Geometrien geben Davis und Schweiger [18].
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Abbildung 2.4: Schematische Darstellung der von Masahide Tona [17] ent-
wickelten elektrodynamischen Falle im Schnitt. Sie besteht aus vier schei-
benfo¨rmigen Elektroden.
Um gleichzeitig 360◦ optischen Zugang in einer Ebene zu haben mit einer
numerischen Apertur von mehr als 0,31 und zusa¨tzlich die Probe in einem
Gasstrom untersuchen zu ko¨nnen, habe ich im Rahmen dieser Arbeit eine
neue Elektrodengeometrie entwickelt. Sie besteht, wie in Abbildung 2.5 und
2.6 dargestellt, aus vier ro¨hrenfo¨rmigen Elektroden: zwei Innenelektroden
und zwei Außenelektroden. Durch die inneren Elektroden kann ein Gasstrom
gefu¨hrt werden. Diese Geometrie bietet den Vorteil, dass im Prinzip das ge-
samte Streulicht in einer Ebene aufgezeichnet werden kann, zum Beispiel
scannend bei zeitlich unvera¨nderlichen Proben. Mit der hyperbolischen Elek-
trodengeometrie oder mit einer Geometrie mit wenigen einzelnen Lo¨chern
wa¨ren die Aufnahmen in Abbildung 5.5 in Kapitel 5 nicht mo¨glich gewesen.
Durch eine gro¨ßere Numerische Apertur kann außerdem eine ho¨here ra¨umli-
che Auflo¨sung bei Abbildungen erreicht werden; ra¨umlich integrierende Mess-
verfahren, zum Beispiel die Temperaturmessung von Tropfen durch Laser
Induzierte Fluoreszenz oder Raman-Streuung (Abschnitt 3.2.7), ko¨nnen mit
ho¨herer Empfindlichkeit durchgefu¨hrt werden, indem ein gro¨ßerer Anteil des
Lichts von der Probe gesammelt wird. In Kombination mit einem Gasstrom,
der durch die Innenelekroden gefu¨hrt wird, ko¨nnen pra¨zisere Messungen zum
Wa¨rme- und Stofftransport von Proben in stro¨menden Gasen durchgefu¨hrt
werden (Kapitel 6 und 7).
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Abbildung 2.5: Schnitt durch die neu entwickelte Elektrodengeometrie, die
aus vier ro¨hrenfo¨rmigen Elektroden besteht. Alle Maße sind in Millimetern
gegeben.
Abbildung 2.6: Foto der neu entwickelten Elektrodengeometrie aus vier
ro¨hrenfo¨rmigen Elektroden. Die Innenelektroden werden durch die Außen-
elektroden verdeckt.
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Abbildung 2.7: Bereich mo¨glicher Betriebsparameter einer Falle mit idealem
elektrischen Potential nach Gleichung 2.1, bei denen geladene Proben im
Vakuum gefangen werden ko¨nnen. Der Parameter qz ha¨ngt von der Sta¨rke des
elektrischen Wechselfelds ab (Gleichung 2.3), wa¨hrend az von der Sta¨rke eines
zusa¨tzlichen Gleichfelds abha¨ngt, das die gleiche Form wie das Wechselfeld
hat (Gleichung 2.4). Beide Parameter ha¨ngen auch von der Ladung und der
Masse des Tropfens und von der Frequenz des Wechselfelds ab. In dieser
Arbeit ist az = 0
2.2 Stabilita¨tsbetrachtung
2.2.1 Stabilita¨tsbereich
Die Bewegung eines geladenen Massenpunktes im Vakuum in einem elektri-
schen Potential nach Gleichung 2.1 kann mit Hilfe der Matthieu’schen Diffe-
rentialgleichungen beschrieben werden. Aus ihren Lo¨sungen geht hervor, dass
die Bewegung nur in gewissen Bereichen des Parameters
qz = 4
qelϕ0
mz20ω
2
(2.3)
stabil ist. Darin ist m die Masse und qel die elektrische Ladung des Massen-
punktes. ϕ0, z0 und ω sind die Parameter des Potentials nach Gleichung 2.1.
Der erste stabile Bereich ist 0 < qz < 0.908. Dieser Bereich kann vera¨ndert
werden, wie in Abbildung 2.7 gezeigt, indem eine zusa¨tzliche Gleichspan-
nung 2ϕDC zwischen den Kappenelektroden und der Ringelektrode – wie die
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Wechselspannung – angelegt wird. Das entsprechende Potential erha¨lt man
aus Gleichung 2.1 durch Ersetzen von ϕ0 sin(ωt) mit ϕDC + ϕ0 sin(ωt). Die
Gleichspannung geht in den Parameter az wie folgt ein:
az = 8
qelϕDC
mz20ω
2
(2.4)
Diese Gleichspannung 2ϕDC ist nicht mit der Gleichspannung UDC zu
verwechseln, die zwischen oberer und unterer Kappenelektrode anliegt und
zum Beispiel zur Kompensation der Gewichtskraft dient.
2.2.2 Berechnung des elektrischen Feldes
Um die Stabilita¨t einer Probe in einer elektrodynamischen Falle vorherzusa-
gen, sind Berechnungen des elektrischen Potentials und des elektrischen Felds
no¨tig. Da die Wellenla¨ngen elektrodynamischer Wellen, die bei den hier ver-
wendeten Frequenzen von unter 1 kHz enstehen ko¨nnen, wesentlich gro¨ßer
sind als die Abmessungen der Falle, kann das Feld zu jedem Zeitpunkt als
elektrostatisches Feld berechnet werden. Dazu wurde die Ersatzladungsme-
thode verwendet. Das bedeutet, anstelle der Elektroden werden elektrische
Elementarladungen innerhalb definiert, die an der Oberfla¨chen der Elektro-
den na¨herungsweise das vorgegebene Potential erzeugen. Aufgrund der Ach-
sensymmetrie werden hier Ringladungen als Elementarladungen verwendet.
Die Position der Ringladungen wird anhand von Erfahrungswerten festge-
legt und manuell optimiert, wa¨hrend die Sta¨rke der Ladungen durch Lo¨sen
eines linearen Gleichungssystems bestimmt wird, nachdem das Potential an
Kontrollpunkten auf der Oberfla¨che festgelegt wurde. Das Potential des Rin-
gladungssystems in den Kontrollpunkten und außerhalb der Elektroden be-
rechnet sich als lineare U¨berlagerung der Ringladungen.
Abbildung 2.8 zeigt das so berechnete elektrische Potential fu¨r einen
Schnitt in der Elektrodengeometrie in Abbildung 2.5. Als Potential wurde
1 kV an der Oberfla¨che der Innenelektroden und 0V an den Außenelektro-
den vorgegeben. Dargestellt sind A¨quipotentiallinien und die Schnittfla¨che
durch die Elektroden. Man erkennt, dass das Potential an den Elektroden
nicht exakt nachgebildet werden konnte, wie bei der Ersatzladungsmethode
zu erwarten. Der Einfluss dieser Abweichungen nimmt jedoch mit der Ent-
fernung ab, so dass im Zentrum das Potential ausreichend genau berechnet
wurde.
In Abbildung 2.9 ist der Betrag des entsprechenden elektrischen Felds
dargestellt. Die gemittelte Bewegung einer geladenen Probe in der Falle un-
ter der Vernachla¨ssigung von Reibung la¨sst sich durch das Pseudopotential
nach Gleichung 2.2 beschreiben. Da dieses vom Quadrat | ~E|2 der elektrischen
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Feldsta¨rke abha¨ngt, stellen die Minima in Abbildung 2.9 Orte dar, an denen
ein Tropfen fixiert werden kann. Im Zentrum ergibt sich ein Minimum, das in
den Experimenten genutzt wird. Die Ho¨he des Pseudopotentials und damit
das Maximum von | ~E|2 um das Minimum kann als Maß fu¨r die Stabilita¨t
des Tropfens gesehen werden. Stabilita¨t ist hier in dem Sinn gemeint, wieviel
kinetische Energie ein Tropfen im Zentrum besitzen kann, ohne die Falle zu
verlassen. In Abbildung 2.9 liegt der maximale Wert von | ~E| um das Zentrum
bei 289 kV/m auf der z-Achse bei z=3,4mm und 58 kV/m auf der r-Achse bei
r=2,7mm. Fu¨r den Fall, dass wie in Abbildung 2.10 die Absta¨nde der oberen
Elektroden zu den unteren um 2mm reduziert wurden, betragen die entspre-
chenden Werte 270 kV/m auf der z-Achse und 112 kV/m auf der r-Achse.
Dies zeigt, dass durch Verschiebung der Elektroden in der hier vorgestellten
Geometrie die Stabilita¨t in z-Richtung zugunsten der r-Richtung reduziert
und so flexibel an die experimentellen Anforderungen angepasst werden kann.
In dieser Arbeit wurde die erste Variante gewa¨hlt, da sie gro¨ßeren optischen
Zugang bietet und der Gasstrom entlang der z-Achse verla¨uft und somit in
dieser Richtung ho¨here Stabilita¨t sinnvoll ist.
In diesem Abschnitt wurden erfolgreiche Berechnungen des elektrischen
Potentials und des elektrischen Felds in der neuen Fallengeometrie vorgestellt,
die zeigen, dass im Zentrum ein geladener Tropfen stabil gefangen werden
kann.
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Abbildung 2.8: Mit der Ersatzladungsmethode berechnetes elektrisches Po-
tential der neuen Elektrodengeometrie bei 1 kV Potential an den Innenelek-
troden und 0 kV an den Außenelektroden. Dargestellt sind A¨quipotentialli-
nien und die Elektroden im Querschnitt.
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Abbildung 2.9: Betrag des elektrischen Felds im Schnitt durch die neue Elek-
trodengeometrie fu¨r das elektrische Potential in Abbildung 2.8. Dargestellt
sind keine Feldlinien sondern Linien gleichen Feldsta¨rkebetrags und die Elek-
troden im Schnitt.
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Abbildung 2.10: Betrag des elektrischen Felds. Im Vergleich zu Abbildung
2.9 wurde der Abstand zwischen den oberen und den unteren Elektroden um
2mm reduziert.
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2.2.3 Vergleich mit alternativen Geometrien
Den gro¨ßten optischen Zugang bietet eine Fallengeometrie aus zwei Ringen.
Abbildung 2.11 zeigt den Betrag der elektrischen Feldsta¨rke im Querschnitt
durch zwei Ringelektroden, die beide eine Potentialdifferenz von 1 kV ge-
genu¨ber Punkten in unendlicher Entfernung haben. Der Durchmesser, die
Dicke und der Abstand der Ringe und der Außenelektroden in Abbildung
2.5 sind gleich, so dass der zusammenha¨ngende optisch zuga¨ngliche Win-
kelbereich von der Seite identisch ist. Wa¨hrend die maximalen Betra¨ge der
Feldsta¨rke bei der Ro¨hrengeometrie in Abbildung 2.9 um das Zentrum auf
den Achsen 289 kV/m und 58 kV/m sind, betragen sie bei der Ringgeometrie
60 kV/m bei z = 6,4mm und 3 kV/m bei r = 1,7mm sind damit deutlich ge-
ringer. Dieses erste Maximum auf der r-Achse ist in dieser Darstellung wegen
der geringen Feldsta¨rke nicht zu erkennen. Zwar gibt es ein sta¨rkeres zweites
Maximum von 76 kV bei r = 7,3mm, aber im Vergleich zur Ro¨hrengeome-
trie ist der Gradient der Feldsta¨rke in horizontaler Richtung in der Na¨he des
Zentrums ist geringer. Dies beeintra¨chtigt die Stabilita¨t hinsichtlich der Stre-
cke, um die ein Tropfen bei kleinen Sto¨rungen – wie zum Beispiel in einer
turbulenten Stro¨mung – ausgelenkt wird. Die Stabilita¨t in diesem Sinn kann
durch den Koeffizienten c1 des quadratischen Terms z
2−r2/2 einer Reihenent-
wicklung des elektrischen Potentials quantifiziert werden. Die Koeffizienten
c1 = 3,29 · 104 kV/m2 fu¨r Abbildung 2.9 und c1 = 0,29 · 104 kV/m2 fu¨r
Abbildung 2.11 sprechen deutlich fu¨r den Einsatz der Falle mit vier Ro¨hren.
Abbildung 2.12 zeigt den Schnitt durch eine Anordnung mit zwei zusa¨tz-
lichen Ringen mit Durchmesser, Dicke und Abstand der Innenelektroden der
Falle mit vier Ro¨hren. Hier liegen die kleinen Ringe auf einem Potential von
1 kV und die großen auf 0 kV. Dadurch wurden die maximalen Feldsta¨rken
um das Zentrum auf den Achsen auf 271 kV/m und 56 kV/m erho¨ht, sie
liegend trotzdem noch unter denen der Falle mit vier Ro¨hren.
In diesem Abschnitt wurde anhand von Berechnungen des elektrischen
Felds erfolgreich gezeigt, dass die hier neu vorgestellte Elektrodengeometrie
mit vier Ro¨hren einer vergleichbaren Geometrie mit zwei oder vier Ringen
in Bezug auf die Stabilita¨t bei gleichen Elektrodenpotentialen u¨berlegen ist.
Daher wird die neue Geometrie fu¨r die Experimente in dieser Arbeit einge-
setzt. Im na¨chsten Abschnitt stelle ich die Methode der elektrodynamischen
Falle anderen Techniken zur Fixierung von Tropfen gegenu¨ber.
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Abbildung 2.11: Betrag des elektrischen Felds im Schnitt durch eine An-
ordnung aus zwei Ringelektroden, die gegenu¨ber unendlich weit entfernten
Punkten ein Potential von 1 kV haben.
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Abbildung 2.12: Betrag des elektrischen Felds im Schnitt durch eine Anord-
nung aus vier Ringelektroden, wenn die kleinen Ringe auf 1 kV elektrischem
Potential liegen und die großen Ringe auf 0V Potential.
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2.3 Vergleich mit anderen Methoden zur Fi-
xierung von Tropfen
Optisch
Arthur Ashkin berichtete 1970 als erster u¨ber die Beschleunigung und das
Einfangen mikroskopischer Tropfen und Partikel durch den Lichtdruck [19].
Er entwickelte die Technik der optischen Levitation und der optischen Fallen
weiter, die seitdem in verschiedenen Bereichen angewendet wurden [20]. Das
Prinzip beruht darauf, dass elektromagnetische Strahlung nicht nur Energie
sondern auch Impuls u¨bertra¨gt, der bei Brechung oder Reflexion durch eine
Kraft u¨bertragen wird. Werden Proben in allen drei Raumrichtungen durch
Lichtdruck fixiert, spricht man auch von einer optischen Pinzette,
”
optical
tweezer“.
Die optische Pinzette eignet sich nur fu¨r Proben, die bei der Wellenla¨nge
des verwendeten Lichts transparent sind. Wird Licht absorbiert, erhitzt sich
die Probe und das ist in der Regel unerwu¨nscht. Außerdem ha¨ngt die Sta-
bilita¨t durch die Reflexion und Brechung stark von der Form der Probe ab.
Optische Pinzetten eignen sich nicht fu¨r Tropfen mit wesentlich gro¨ßerem
Durchmessers als 60µm, da fu¨r diese bereits eine Laserleistung von etwa 4W
eingesetzt wird [21]. Da die Untersuchungen in dieser Arbeit nicht prinzipi-
ell auf transparente Proben beschra¨nkt sein sollen und auch Wassertropfen
mit mehr als 60µm gefangen werden sollen, wurde hier von der optischen
Levitation Abstand genommen.
Akustisch
Durch eine stehende akustische Welle ko¨nnen Proben in Gasen oder Flu¨ssig-
keiten beru¨hrungslos fixiert werden. Akustische Levitatoren sind heute kom-
merziell erha¨ltlich. Sie erzeugen mit einem piezoelektrischen Wandler eine
Ultraschallwelle einer Frequenz um 50 kHz. Das entspricht einer Wellenla¨nge
in Luft unter Normalbedingungen von etwa 7mm. Durch einen Reflektor
wird eine stehende Welle erzeugt, in deren Druckknoten durch den Schall-
strahlungsdruck Proben beru¨hrungslos fixiert werden ko¨nnen [22].
Die akustische Levitation eignet sich im Vergleich zur optischen und elek-
trodynamischen Levitation besonders fu¨r große Proben: Seaver et al. [23] be-
richten u¨ber die akustische Levitation von Wassertropfen eines Durchmessers
zwischen 0,15mm und 3mm bei einer Frequenz von 33,5 kHz. Lee et al. [24]
zeigten mit einer besonderen Reflektor- und Sendergeometrie und einer Fre-
quenz bis zu 163 kHz die Levitation von Wassertropfen zwischen 10µm und
1000µm. Unvermeidbar ist jedoch ein akustisch erzeugtes Stro¨mungsfeld um
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den Tropfen, das den Wa¨rme- und Stofftransport beeinflusst. Da von mir
unter anderem der Wa¨rme- und Stofftransport untersucht werden soll und
vor allem Tropfen mit einem Durchmesser unter 100µm verwendet werden,
ist die akustische Levitation hier weniger geeignet als die elektrodynamische.
Aerodynamisch
In einem turbulenzarmen Windkanal kann man durch exakte Regelung der
Stro¨mungsgeschwindigkeit die Gewichtskraft einer Probe kompensieren und
die Probe in einem labilen Gleichgewicht in konstanter Ho¨he halten. Eine
stabile Positionierung in drei Raumrichtungen la¨sst sich in einem expandie-
renden Freistrahl erreichen [25]. In beiden Fa¨llen ist aber die Stro¨mungsge-
schwindigkeit bei jeder Probe vorgegeben und es ko¨nnen keine Proben ohne
Stro¨mung untersucht werden. Deshalb scheidet die ausschließliche Anwen-
dung dieser Levitationstechnik in dieser Arbeit aus.
Elektrostatisch
Im bekannten Millikan-Versuch [26], mit dem die elektrische Elementarladung
bestimmt wurde, lassen sich elektrisch geladene Tropfen durch ein statisches
elektrisches Feld in der Schwebe halten. Die Positionierung erfolgt in diesem
Experiment aber nur in einer Dimension. Zusa¨tzliche Elektroden ermo¨glichen
die Positionierung in weiteren Raumrichtungen. In allen Fa¨llen muss das
elektrische Feld jedoch ausreichend schnell durch einen Regelkreis angepasst
werden, um einen Tropfen in Ruhe zu halten. Da die elektrodynamische Falle
die Probe auch ohne Regelkreis einfa¨ngt, wird sie der elektrostatischen hier
vorgezogen.
2.4 Zusammenfassung
In diesem Kapitel wurde eine neue Elektrodengeometrie fu¨r eine elektro-
dynamische Falle vorgestellt, die gro¨ßeren optischen Zugang bietet als die
Geometrie von Paul [1] und einen Zugang fu¨r einen Gasstrom bietet. An-
hand von Berechnungen wurde gezeigt, dass die Stabilita¨t eines Tropfens in
der neuen Geometrie unter vergleichbaren Bedingungen gro¨ßer ist als in ei-
ner Geometrie aus zwei oder vier Ringen. Diese neue Elektrodengeometrie
ermo¨glicht die flexible Kombination verschiedener optischer Messtechniken,
wie sie im folgenden Kapitel vorgestellt werden. Der Zugang fu¨r den Gas-
strom ermo¨glicht die Messungen des Stoff- und Wa¨rmetransports im Kapitel
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6. Dabei ist auch die hohe Stabilita¨t von Vorteil, um die Tropfen in dem Gas-
strom zu fangen. Ohne einen entsprechend großen optischen Zugang wa¨ren
auch die Messungen des Streulichts in einem 120◦-Bereich in Kapitel 5 nicht
mo¨glich gewesen.
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Kapitel 3
Experimentelle Techniken beim
Einsatz der Falle
In diesem Kapitel werden verschiedene bewa¨hrte experimentelle Techniken
zur Untersuchung von Einzeltropfen vorgestellt, die hier mit der elektrodyna-
mischen Falle erfolgreich kombiniert werden und diese so zu einem vielseitig
einsetzbaren und leistungsfa¨higen Instrument machen. Dazu geho¨ren Techni-
ken zur beru¨hrungslosen Bestimmung von Tropfengro¨ßen (Abschnitt 3.2.4),
von Brechungsindizes, Konzentrationen und Dichten (3.2.5), von Kra¨ften
und Gasgeschwindigkeiten (3.2.6) sowie von Streuspektren (3.2.7). Die be-
ru¨hrungslose Messung von Tropfentemperaturen wird separat im Kapitel 7
vorgestellt. Der erweiterte optische Zugang der neuen Elektrodengeometrie
ermo¨glicht zudem, flexibel mehrere Techniken gleichzeitig anzuwenden.
Zuvor werden die fu¨r diese Messungen notwendigen Teile des Versuchsauf-
baus vorgestellt: Abschnitt 3.1.1 beschreibt, wie geladene Tropfen erzeugt wer-
den. Abschnitt 3.1.2 zeigt, wie Gewichtskra¨fte und Reibungskra¨fte durch eine
zusa¨tzliche Gleichspannung mit einem Regelkreis kompensiert werden, um
permanente Tropfenoszillationen zu vermeiden. In Abschnitt 3.1.3 wird dar-
gelegt, wie ein Stickstoff-Volumenstrom durch die Falle gemessen wird. Der
Versuchsaufbau zur Untersuchung von Strukturresonanzen bzw. der Win-
kelabha¨ngigkeit des Streulichts wird in den Abschnitten 3.2.1 und 3.2.2 vor-
gestellt.
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3.1 Technik der Falle
3.1.1 Tropfeninjektion
Zur Erzeugung von Einzeltropfen wurde in den Kapiteln 4, 5 und 6 wie
von Wood et al. [27] ein Druckkopf eines Tintenstrahldruckers vom Typ
”
Hewlett Packard 51604A“ verwendet. Die Tinte wurde in den Experimenten
durch Wasser ersetzt. Der Druckkopf arbeitet nach dem Bubblejet-Prinzip,
bei dem durch Erzeugung einer Siedeblase beim Heizen die Flu¨ssigkeit aus
der O¨ffnung gedru¨ckt wird. Zur Erzeugung jedes Tropfens wurde ein elektri-
scher Rechteckspannungspuls von 23V mit einer La¨nge von etwa 5µs an die
entsprechenden Kontakte angelegt. Durch Variation der Pulsdauer kann die
Austrittsgeschwindigkeit der Tropfen vera¨ndert werden. In Kapitel 7 wurde
ein Mikrodosierkopf vom Typ
”
PICPIP“ der Firma
”
GeSiM“ eingesetzt, der
piezoelektrisch arbeitet. Die Tropfen wurden seitlich in die Falle eingeschos-
sen, denn beim Einschuss durch die obere Innenelektrode wurde im Expe-
riment festgestellt, dass Tropfen bei zu geringen Austrittsgeschwindigkeiten
oder abweichenden Austrittswinkeln dort die Innenwand treffen. Dieser Ein-
schuss von oben ist unter ho¨heren Anforderung an die zeitliche Stabilita¨t des
Tropfengenerators bezu¨glich der Tropfenerzeugung aber mo¨glich.
Die Tropfen wurden durch ein elektrisches Gleichfeld aufgeladen, das
durch eine Elektrode in einem Abstand von etwa 1mm mit einer Spannung
zwischen 300V und 1200V gegenu¨ber dem Druckkopf bzw. dem Mikrodo-
sierkopf erzeugt wurde.
In Verbindung mit der jeweiligen elektronischen Ansteuerung ist der Mi-
krodosierkopf dem Druckkopf bezu¨glich der zeitlichen Stabilita¨t von Trop-
fengro¨ße, Austrittsgeschwindigkeit und Austrittswinkel u¨berlegen. Dagegen
ist der verwendete Druckkopf leichter zu befu¨llen und er ist als Einwegartikel
konzipiert und daher kostengu¨nstig zu ersetzen. Mit beiden Gera¨ten konnten
jedoch Tropfen erzeugt und hinreichend aufgeladen werden, um sie in der
neuen elektrodynamischen Falle zu fangen.
3.1.2 Regelung der vertikalen Tropfenposition
Wie in Abschnitt 2.1 erla¨utert, schwingt eine geladene Probe periodisch in der
elektrodynamischen Falle, wenn eine permanente Kraft wie die Gewichtskraft
oder die Reibungskraft in einer Stro¨mung wirkt. Um Tropfen in Ruhe zu be-
obachten, wurde daher der Regelkreis in Abbildung 3.1 aufgebaut. Er besteht
aus einer segmentierten Photodiode (4), auf die der Tropfen mit einer Lin-
se (3) abgebildet wird, sowie einem Computer (5) mit einer Analog-Digital-
und Digital-Analog-Wandlerkarte und einer Hochspannungsversta¨rkung (6).
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Abbildung 3.1: Versuchsaufbau zur Regelung der vertikalen Tropfenposition:
Laser (1), Falle (2), Linse (3), segmentierte Photodiode (4), PC (5), Hoch-
spannungsversta¨rkung (6)
Das Verha¨ltnis der elektrischen Spannungen des oberen und unteren Photo-
diodensegments (4), u¨ber mehrere Wechselspannungsperioden gemittelt, ist
ein Maß fu¨r die mittlere vertikale Tropfenposition. Sie dient im Computer
(5) als Eingangssignal fu¨r einen digitalen PID-Regler. Das Ausgangssignal
wird versta¨rkt (6) und u¨ber einen Widerstand an die obere Innenelektrode
angelegt, die wiederum u¨ber einen Kondensator mit dem Wechselspannungs-
versta¨rker (6) verbunden ist.
Durch diese Regelung wurden Tropfen fester Gro¨ße erfolgreich auf weniger
als 1µm in ihrer Position stabilisiert, so dass keine Bewegung mehr erkenn-
bar war. Bei Tropfen, die innerhalb weniger Sekunden verdampfen, so dass
die Gleichspannung fortlaufend angepasst werden muss, betra¨gt wa¨hrend der
Messung die Auslenkung des Tropfens weniger als 10µm. Diese verbleiben-
den Schwingungen haben jedoch im Rahmen der Messunsicherheiten keinen
merklichen Einfluss auf die Verdampfung, wie vergleichende Experimente mit
gro¨ßeren Auslenkungen zeigen.
3.1.3 Gasstro¨mung
Die Elektroden der elektrodynamischen Falle sind in einer quaderfo¨rmigen
Kammer eingebaut, die von der Umgebung gegen Gasaustausch weitgehend
isoliert ist. Wird zum Test ein Innendruck von 1012 hPa bei 992 hPa Außen-
druck erzeugt, entweicht Luft mit einer Rate von etwa 0,1ml/s. Wa¨hrend der
Messung sind Gesamtdruck innen und außen jedoch quasi identisch. Das In-
nenvolumen der Falle betra¨gt circa 50ml und ist in Abbildung 3.3 dargestellt.
Es ist seitlich von antireflexbeschichteten Glasfenstern und von oben und
unten durch die Kupferelektroden und durch elektrisch isolierendes Material
(PVC) begrenzt. Wa¨hrend der Messung an einem Tropfen stro¨mt Stickstoff
an der Stelle A1 in die Falle ein und bei A2 aus, wa¨hrend die Zuga¨nge B1 und
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Abbildung 3.2: Foto des Fallengeha¨uses
B2 geschlossen sind. Das einstro¨mende Gas stammt aus einer Gasflasche, die
u¨ber einen Druckminderer, ein elektrisches Ventil und einen Schwebeko¨rper-
durchflussmesser mit A1 verbunden ist. Der Schwebeko¨rperdurchflussmes-
ser
”
SNAPIN 10A6142“ des Herstellers ABB misst Stickstoff-Volumenstro¨me
zwischen 2,75 · 10−8m3/s und 1,86 · 10−6m3/s (1,65ml/min bis 112ml/min)
und wird manuell abgelesen. Das bei A2 ausstro¨mende Gas wird u¨ber einen
10m langen Schlauch in die Umgebung geleitet. Zwischen den Messungen
wird die Falle mit Stickstoff gereinigt, der dann mit einem Volumenstrom
von etwa 1 l/min bei B1 und mit 0,1 l/m bei A1 einstro¨mt, wa¨hrend B2 und
A2 geo¨ffnet sind. Eine Ansicht der Außenelektroden durch die Fenster ist in
Abbildung 3.4 zu sehen, Abbildung 3.2 zeigt das Geha¨use.
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Abbildung 3.3: Das von Stickstoff ausgefu¨llte, als Ko¨rper dargestellte Volu-
men im Inneren der Falle. Oben: Im Querschnitt an der unten eingezeichne-
ten Stelle. Unten: Aufsicht auf das gleiche Volumen. Alle Angaben sind in
Millimetern gegeben. A1 und B1: Gaszufu¨hrung. A2 und B2: Gasauslass
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Abbildung 3.4: Blick durch ein Fenster des Fallengeha¨uses auf die Außen-
elektroden.
3.2 Optische Messtechniken fu¨r Tropfen
3.2.1 Aufnahme von Strukturresonanzen
Im Kapitel 4 werden optische Strukturresonanzen in Tropfen mit dem Ver-
suchsaufbau in Abbildung 3.5 untersucht. In diesem Fall wird der Tropfen
mit einem Titan-Saphir-Laser (1) bei etwa 780 nm Wellenla¨nge beleuchtet.
Im cw-Betrieb (continuous wave, Dauerstrich) liefert er 800mW Leistung,
wa¨hrend er im Pulsbetrieb Pulse mit 11 nJ Energie und 200 fs Dauer bei
75MHz Wiederholfrequenz erzeugt. Durch Abbildung des Tropfens auf eine
Photodiode (8) wird die Intensita¨t des Lichts gemessen, das in einen Bereich
von mehr als ±18◦ um die Richtung φ = 79◦ und θ = 0◦ (Koordinatensystem
in Abbildung 3.6) gestreut wird. Die Intensita¨t wird mit einer Frequenz von
10 kHz abgetastet. Die Regelung der vertikalen Tropfenposition (3-6) arbei-
tet hier wie im Abschnitt 3.1.2 beschrieben. Dieser Versuchsaufbau ist fu¨r die
Messungen in Kapitel 4 sehr gut geeignet, denn durch den großen optischen
Zugang kann das Streulicht u¨ber den gewu¨nschten Winkelbereich integriert
werden. Durch die geeignete zeitliche Auflo¨sung der Fotodiode wird einerseits
u¨ber die Pulse integriert, wa¨hrend andererseits Strukturresonanzen aufgelo¨st
werden.
3.2.2 Aufnahme des Fernfelds des Streulichts
Das Fernfeld des Streulichts wurde in Kapitel 5 und in den Abschnitten 3.2.4
und 3.2.5 wie in Abbildung 3.7 mit einer CCD-Kamera (10) in der Brenne-
bene eines Linsenpaares (9) mit je 80mm Brennweite gemessen. Die in dieser
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Abbildung 3.5: Versuchsaufbau zur Untersuchung der Strukturresonanzen in
Kapitel 4: Titan-Saphir-Laser (1), Falle (2), Linse (3), segmentierte Photodi-
ode (4), PC (5), Hochspannungsversta¨rkung (6), Linse (7), Photodiode (8).
Arbeit neu vorgestellte Elektrodengeometrie bietet einen optischen Zugang
von 360◦ in der horizontalen Ebene. Um damit das Fernfeld des Streulichts
von Tropfen flexibel zu messen, wurde sowohl die Falle als auch die Ka-
mera (10) mit den Linsen (9) auf einem Drehtisch montiert. Damit ko¨nnen
die Winkel der Falle (2) und der Kamera (9,10) separat auf 0,01◦ genau
wiederholbar eingestellt werden. Die Kamera vom Typ
”
BASLER A631f“
hat maximal 1392 Pixel horizontale und 1040 Pixel vertikale Auflo¨sung und
nimmt bei voller Bildfla¨che und 12 bit Intensita¨ts-Auflo¨sung maximal 11,3
Bilder pro Sekunde auf. Diese Bildrate la¨sst sich durch Einschra¨nkung des
Aufnahmebereichs bis auf 140 Bilder pro Sekunde erho¨hen. Der Zusammen-
hang zwischen der Nummer eines Pixels und dem Streuwinkel wird kalibriert,
indem bei reduzierter Leistung das ungestreute Laserlicht in Abha¨ngigkeit
von der Drehtischeinstellung gemessen wird. Durch diese Kalibrierung wer-
den auch Linsenfehler beru¨cksichtigt. Die volle Bildfla¨che entspricht mit der
gewa¨hlten Linsenanordnung einem Winkelbereich von etwa 12,8◦ horizontal
und 9,4◦ vertikal. Der Tropfen wird durch einen Nd:YAG-Laser mit einem
Strahl von 532 nm Wellenla¨nge beleuchtet, dessen Durchmesser im Fallenzen-
trum 2mm betra¨gt und dessen Polarisationsrichtung 45◦ zur Horizontalen
betra¨gt. Gleichzeitig wird der Regelkreis aus Abschnitt 3.1.2 eingesetzt. Der
Versuchsaufbau ist durch den Drehtisch sehr flexibel und sehr gut fu¨r die
Gro¨ßenbestimmung von Tropfen nach geometrischer Optik geeignet, da die
zeitliche Auflo¨sung ausreichend hoch ist und die erreichte Messunsicherheit
nahe an dem mit dieser Methode Mo¨glichen liegt, wie im Abschnitt 3.2.4 ge-
zeigt. Zur Gro¨ßenbestimmung von Tropfen wird dieser Versuchsaufbau auch
in den Kapiteln 5, 6 und 7 eingesetzt.
31
Abbildung 3.6: Lage der Winkel φ und θ bezu¨glich der Richtung des Laser-
strahls und der Schwerkraft. Hier sind positive Winkel dargestellt.
3.2.3 Abbildung des Tropfens und Aufnahme von
Glanzpunkten
Um die Stabilita¨t des Tropfens zu kontrollieren, wurde der Tropfen wie in Ab-
bildung 3.7 mit einer weiteren CCD-Kamera und einem Mikroskopobjektiv
mit einem großen Arbeitsabstand von 33,5mm aufgenommen. In der Regel
war die Auslenkung der Tropfenposition wa¨hrend der Messungen in dieser
Arbeit in stro¨mendem Stickstoff kleiner als 10µm. Auf diese Weise wurden
auch die Abbildungen 5.1 und 5.3 aufgenommen.
3.2.4 Gro¨ßenbestimmung von homogenen Kugeln
Die Gro¨ßenbestimmung von homogenen Tropfen im Kapitel 6 erfolgt durch
Analyse des Streulichts, das wie in Abschnitt 3.2.2 aufgenommen wird. Fu¨r
die Gro¨ßenbestimmung wird in einem Winkelbereich gemessen, in dem das
an der Tropfenoberfla¨che reflektierte Licht und das zweifach gebrochene Licht
dominieren und ein Interferenzmuster ergeben. Diese Methode hat ihren Ur-
sprung in den Messungen von Ko¨nig et al. [28], die damit die Tropfengro¨ßen in
einer monodispersen Tropfenkette vermessen haben. Der Abstand zwischen
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Abbildung 3.7: Versuchsaufbau zur direkten Beobachtung von Tropfen und
zur Aufnahme des winkelabha¨ngigen Streulichts: Neodym-YAG-Laser (1),
Falle (2), Linse (3), segmentierte Photodiode (4), PC (5), Hochspannungs-
versta¨rkung (6), Mikroskopobjektiv (7), CCD-Kamera (8), Linse (9), CCD-
Kamera (10).
zwei benachbarten Maxima la¨sst sich mit Hilfe folgender Formel berechnen,
die von Glantschnig und Chen [39] in den Na¨herungen der geometrischen
Optik hergeleitet wurde:
∆φ ≈ 2pi
X
(
cos
φ
2
+ n sin
φ
2
/
√
1 + n2 − 2n cos φ
2
)−1
, (3.1)
wobei ∆φ der Winkel zwischen benachbarten Maxima oder benachbarten
Minima, X = 2piR/λ der Gro¨ßenparameter, R der Tropfenradius, λ die Wel-
lenla¨nge, n der Brechungsindex des Tropfens und φ der mittlere absolute
Winkel der Maxima oder Minima ist.
Im Kapitel 6 wurde zur Gro¨ßenbestimmung von homogenen Tropfen das
Streulicht bei Winkeln 37,4◦ < φ < 50,2◦ (siehe Abbildung 3.6) , wie in
Abschnitt 3.2.2 beschrieben, aufgenommen. Im Abschnitt 3.2.5 und in den
Kapiteln 5 und 7 werden teilweise abweichende Winkelbereiche verwendet.
Zur Verbesserung des Signal-Rausch-Verha¨ltnisses wurde u¨ber 20 Pixelreihen
gemittelt, was einem Winkel von −0,1◦ < θ < +0,1◦ entspricht. Abbildung
3.8 zeigt eine typische Aufnahme von einem verdampfenden Wassertropfen
mit einer Belichtungszeit von 1ms. Um den Winkel ∆φ zu bestimmen, wurde
u¨ber die Absta¨nde benachbarter Minima gemittelt, nachdem die Kurve durch
Faltung mit einer Gaußkurve gegla¨ttet wurde. Daraus ergibt sich in diesem
Beispiel nach der obigen Formel ein Tropfendurchmesser von 2R = 47,3µm.
Nimmt man mit der Kamera in regelma¨ßigen Zeitabsta¨nden Streubilder auf,
erha¨lt man den Tropfendurchmesser als Funktion der Zeit wie in Abbildung
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3.9. Die Punkte stellen die experimentellen Daten dar, die Linie zeigt mit
angepaßten Parametern das d2-Gesetz
d =
√
d20 + βd(t− t0), (3.2)
wobei d und d0 die Tropfendurchmesser zum Zeitpunkt t bzw. t0 sind und
βd ein anzupassender Parameter fu¨r die Verdunstungsrate. Die Abweichun-
gen entstehen hauptsa¨chlich durch die Auswertung mit geometrischer Op-
tik nach Gleichung 3.1. Um dies zu veranschaulichen, wurde in Abbildung
3.11 der Winkel zwischen Minima im Streifenmuster (Streifenperiode) als
Funktion des Tropfendurchmessers aufgetragen. Die Punkte wurden nach
der Mie-Theorie numerisch ermittelt, wa¨hrend die Linie nach Gleichung 3.1
von Glantschnig und Chen berechnet wurde. Bei gegebener Streifenperiode
ergibt sich damit eine Mehrdeutigkeit fu¨r den Tropfendurchmesser, die sich
in einer Messunsicherheit von etwa ±0,4µm wiederspiegelt. Zu den Abwei-
chungen ko¨nnen ho¨here Streuordnungen und Strukturresonanzen beitragen.
Damit besta¨tigt sich, dass die Oszillationen in Abbildung 3.9 durch die Aus-
wertung entstehen. Es scheint naheliegend, daher den Durchmesser direkt aus
dem Vergleich der Intensita¨tsverteilungen im Streubild nach der Mie-Theorie
und im Experiment zu ermitteln. Dies ist jedoch fu¨r die vorliegenden Messun-
gen an verdampfenden Tropfen bei Belichtungszeiten von 1ms nicht geeignet,
weil sich in diesem Zeitraum die Intensita¨ten im Streubild vor allem durch
Strukturresonanzen stark a¨ndern. Diese A¨nderung ist in Abbildung 3.10 zu
erkennen, die als Beispiel fu¨r Tropfendurchmesser von 47,29µm, 47,30µm
und 47,31µm nach der Mie-Theorie berechnet wurden. Die Berechnungen
fu¨r die Abbildungen 3.11 und 3.10 wurden mit Hilfe der Software
”
FLMT“
von H. E. Albrecht, N. Damaschke und H. Bech durchgefu¨hrt.
Durch die Messunsicherheit von ±0,005◦ fu¨r die Streifenperiode ∆φ, die
durch den Winkel pro Pixel gegeben ist, entsteht eine weitere Messunsicher-
heit von ±0,3µm fu¨r den Tropfendurchmesser. Die Messung des Winkels
φ tra¨gt dagegen zur Unsicherheit nur mit wenigen Nanometern bei. Insge-
samt wird daher eine Messunsicherheit von ±0,5µm fu¨r die Tropfengro¨ße
angegeben, die somit sehr nahe an der Messunsicherheit liegt, die mit dieser
Methode u¨berhaupt erreicht werden kann.
3.2.5 Brechungsindexbestimmung zur Konzentrations-
messung
In diesem Abschnitt wird beschrieben, wie mit Hilfe der Regenbogenmess-
technik die Konzentration und damit die Dichte eines Glycerol-Wasser-Ge-
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Abbildung 3.8: Experimentell aufgenommene Winkelabha¨ngigkeit des Streu-
lichts eines Wassertropfens von 47,3µm Durchmesser in einem Laserstrahl
von 532 nm Wellenla¨nge.
mischs in einem Tropfen bestimmt wird. Diese Messung wird im Abschnitt
3.2.6 zur Kalibrierung der Gasgeschwindigkeit im Fallenzentrum beno¨tigt.
Die Konzentration des Glycerol-Wasser-Gemischs wird dazu aus dem
Brechungsindex berechnet. Um den Brechungsindex zu bestimmten, wurde
zusa¨tzlich zur Streulichtmessung fu¨r die Gro¨ßenbestimmung auch das Licht
im Bereich des ersten Regenbogens zwischen φ = 149◦ und φ = 158◦ aufge-
nommen. Dazu wurde eine zusa¨tzliche Kamera vom Typ
”
SONY CCD260sw“
und ein zusa¨tzliches Linsenpaar in a¨hnlicher Weise wie im Abschnitt 3.2.2
eingesetzt. Das Ergebnis ist in Abbildung 3.12 dargestellt. Anhand der In-
tensita¨tsverteilung im Bereich 90◦ < φ < 170◦ wurde das Maximum bei
153,2◦ ± 0,5◦ als das sta¨rkste und damit als das Hauptmaximum des ersten
Regenbogens identifiziert. Bei φ = 157◦ liegt das erste Nebenmaximum des
Regenbogens (
”
supernumerary bow“). Diese Struktur entsteht durch Inter-
ferenz zweier Strahlen 2. Ordnung, die parallel auf den Tropfen treffen und
ihn parallel verlassen. Beide Maxima sind von einer Wellenstruktur (ripple
structure) u¨berlagert, die durch die zusa¨tzliche Interferenz mit dem direkt
reflektierten Licht (Strahlen 0. Ordnung) entstehen [29].
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Abbildung 3.9: Experimentell bestimmter Durchmesser eines verdampfenden
Wassertropfens in Stickstoff als Funktion der Zeit (Punkte). Daran angepass-
te Wurzelfunktion nach Gleichung 3.2 (Linie)
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Abbildung 3.10: Theoretisch berechnetes Streulicht von kugelfo¨rmigen Was-
sertropfen (Brechungsindex 1.333) mit 47,29 µm, 47,30µm und 47,31µm
Durchmesser. Polarisationsrichtung des Lasers θ = 45◦,φ = −90◦ (Koor-
dinatensystem siehe Abbildung 3.6). Wellenla¨nge 532 nm.
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Abbildung 3.11: Punkte: Mittlere Streifenperiode des wie in Abbildung 3.10
berechneten Streubilds fu¨r verschiedene Tropfendurchmesser. Linie: Streifen-
periode berechnet nach Gleichung 3.1.
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Abbildung 3.12: Experimentell an einem Wassertropfen aufgenommene
Streulichtintensita¨t im Bereich des ersten Regenbogens.
Zur Bestimmung des Brechungsindex wird wie von Wilms und Weigand
[21] das Hauptmaximum des ersten Regenbogens mit Hilfe der Airy-Theorie
ausgewertet:
φAiry = φgeom +
1.0873√
(n2 − 1)/(p2 − 1)
[
λ2
√
1− (n2 − 1)/(p2 − 1)
64R2
]1/3
, (3.3)
φgeom = 2
{
p arccos
(
1
n
√
1− n
2 − 1
p2 − 1
)
− arcsin
√
n2 − 1
p2 − 1
}
, (3.4)
wobei φgeom der Regenbogenwinkel nach geometrischer Optik, n der Bre-
chungsindex des Tropfens, p = 2 fu¨r den ersten Regenbogen, λ die Wel-
lenla¨nge und R der Radius des Tropfens ist [29]. Im Gegensatz zu Wilms
und Weigand wurden in der vorliegenden Arbeit die Messwerte jedoch nicht
durch eine empirische Funktion korrigiert, die aus vergleichenden Berech-
nungen mit der Lorenz-Mie-Theorie gewonnen wurde. Der Regenbogenwinkel
wurde in diesem Abschnitt direkt aus Abbildung 3.12 abgelesen. Die erreich-
te Messunsicherheit des Brechungsindex von ±0,005 ist fu¨r die Kalibrierung
der Gasgeschwindigkeit hier vo¨llig ausreichend.
Anhand der Interpolation von Tabellenwerten wurde schließlich die Gly-
cerol-Konzentration und die Dichte des Tropfens erfolgreich bestimmt.
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3.2.6 Kalibrierung der Gasgeschwindigkeit als Funkti-
on des Gasflusses
Da im Experiment der Volumenstrom direkt mit einem Durchflussmesser be-
stimmt wird, aber die Gasgeschwindigkeit in der Na¨he des Fallenzentrums
fu¨r die Tropfenverdampfung relevant ist, wird in diesem Abschnitt eine Ka-
librierung zwischen diesen beiden Gro¨ßen durchgefu¨hrt. Die hier eingesetzte
Methode wurde bereits in a¨hnlicher Weise von Zhang und Davis [30] benutzt.
Sie besteht darin, aus der Widerstandskraft einer Kugel in der Stro¨mung die
Gasgeschwindigkeit zu berechnen. Die Widerstandskraft wird dazu aus der
Gleichspannung UDC(Q) bei einem Volumenstrom Q des Gases berechnet,
die no¨tig ist, um die Kugel in das Fallenzentrum zu bringen. Die Gleichspan-
nung UDC(Q) wird automatisiert durch den in Abschnitt 3.1.2 beschriebenen
Regelkreis eingestellt. Dass die Kugel sich im Fallenzentrum befindet, er-
kennt man daran, dass die Schwingungen der Kugel durch das Wechselfeld
verschwinden. Wenn die elektrische Ladung des Tropfens erhalten bleibt und
die entsprechende Gleichspannung UDC,0 in ruhendem Gas gemessen wird,
ist diese Methode unabha¨ngig von der Geometrie der Falle und die Wider-
standskraft kann nach der folgender Gleichung berechnet werden:
Fdrag(Q) = UDC(Q)m0 g/UDC0 −mQ g, (3.5)
wobei mQ und m0 die Masse der Kugel zum Zeitpunkt der Bestimmung von
UDC bzw. UDC0 ist. Die Fallbeschleunigung betra¨gt g = 9,81m/s
2.
Zhang und Davis [30] verwenden Tropfen aus Hexadecan und Methyloleat
als Kugel. Da zum Zeitpunkt der Messung kein mit diesen Stoffen kompati-
bler Einzeltropfengenerator zur Verfu¨gung stand, wurden in der vorliegenden
Arbeit Tropfen aus einem Glycerol-Wasser-Gemisch von etwa 45µm Durch-
messer verwendet. Um die MassemQ undm0 zu bestimmen wurden gleichzei-
tig der Tropfendurchmesser d, der Brechungsindex n des Tropfens und damit
die Dichte ρ des Tropfens wie in Abschnitt 3.2.4 und 3.2.5 bestimmt. Da sich
der Durchmesser des Tropfens innerhalb von Minuten nur wenige Mikrometer
a¨ndert, kann man eine vollsta¨ndige Durchmischung von Wasser und Glycerol
und damit eine homogene Brechungsindexverteilung im Tropfen annehmen.
Wa¨hrend Zhang und Davis [30] die Na¨herung von Oseen [31] fu¨r den
Zusammenhang zwischen Widerstandskraft und Geschwindigkeit verwenden,
wird hier die Na¨herung von Proudman und Pearson [32] verwendet, die wei-
tere Terme einer Reihenentwicklung beru¨cksichtigt:
Fdrag = −6piRηv
(
1 +
3
8
Re∗ +
9
40
Re∗2 lnRe∗
)
, (3.6)
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Abbildung 3.13: Kalibrierung der Gasgeschwindigkeit im Fallenzentrum
durch den Volumenstrom. Kreuze: experimentelle Daten, wobei die La¨nge
der Striche die Messunsicherheit zeigt. Linie: angepasste Parabel wie bei ei-
ner laminaren Rohrstro¨mung.
wobei Fdrag die Widerstandskraft, R der Kugelradius, η die dynamische Vis-
kosita¨t des Gases, v die Geschwindigkeit der ungesto¨rten Stro¨mung im Fal-
lenzentrum, Re∗ = Rvρ/η die Reynolds-Zahl bezu¨glich des Kugelradius R
und ρ die Dichte des Gases ist. Fu¨r den hier typischen Fall R = 25µm,
η = 1,82 · 10−5 Pa s, v = 0,4m/s und ρ = 1,19 kg/m3 liefert Gleichung 3.6
eine um 3% niedrigere Kraft. Die ermittelte Kalibrierkurve fu¨r Stickstoff ist
in Abbildung 3.13 dargestellt.
Nimmt man±0,5◦ als Messunsicherheit fu¨r den Regenbogenwinkel,±0,2V
fu¨r die Gleichspannung UDC und ±0,01◦ fu¨r die Streifenperiode an, erha¨lt
man eine Messunsicherheit von etwa 0,01m/s. Diese ist zusammen mit dem
Ablesefehler des Durchflussmessers in Abbildung 3.13 als Fehlerbalken ein-
getragen.
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Mit der Annahme einer Geschwindigkeitsverteilung nach Schlichting [33]
in einem Freistrahl und einer Hagen-Poiseuille-Stro¨mung innerhalb der zy-
lindrischen Innenelektrode ist eine Geschwindigkeit im Fallenzentrum
v =
Q2ρ
2pi2ηr20z0
(3.7)
zu erwarten, wobei Q der Volumenstrom, η die dynamische Viskosita¨t des
Gases, ρ die Dichte des Gases, r0 der Innenradius der Innenelektrode ist
und z0 der Abstand zwischen Innenelektrode und Fallenzentrum ist. Wie
auch bei Zhang und Davis [30] sind die experimentellen Geschwindigkeiten
niedriger als nach Gleichung 3.7. Dies ist dadurch zu erkla¨ren, dass eigent-
lich kein Freistrahl vorliegt sondern das Gas durch die obere Innenelektrode
entweicht. Die Kurve in Abbildung 3.13 zeigt die Geschwindigkeit nach Glei-
chung 3.7 mit r0 = 1mm und z0 = 10mm, wobei z0 an die Messdaten
angepasst wurde, wohingegen z0=4mm der Elektrodengeometrie entspricht.
Die quadratische Abha¨ngigkeit ist bei den Messwerten sehr gut erfu¨llt. Die
Reynolds-Zahl bezu¨glich des Innendurchmessers der Innenelektrode betra¨gt
etwa Re=65 bei einer maximalen Geschwindigkeit von 0,5m/s von Stickstoff
bei den gegebenen Bedingungen und liegt damit weit unter der Grenze von
Re = 2000, bis zu der Rohrstro¨mungen laminar bleiben.
Somit wurde eine gegenu¨ber Zhang und Davis [30] in der Auswertung
verfeinerte Methoden angewendet und eine Geschwindigkeitskalibrierung mit
einer Messunsicherheit von ±0,01m/s erfolgreich in der Falle durchgefu¨hrt.
3.2.7 Spektrale Messung von Raman-Streulicht
Fu¨r die Messungen in Kapitel 7 wurde als Versuchsaufbau die elektrody-
namische Falle zusammen mit der Regelung der vertikalen Tropfenposition
wie in Abbildung 3.1 verwendet. Als Beleuchtung fu¨r die Positionsregelung
wurde jedoch ein Diodenlaser mit etwa 450 nm Wellenla¨nge, einem Strahl-
durchmesser von etwa 4mm und einer Leistung von ca. 10mW verwendet.
Fu¨r die Temperaturmessung anhand spontaner Raman-Streuung wurde
der Grundaufbau in Abbildung 3.1 durch die in Abbildung 3.14 gezeigten Ele-
mente erweitert: Ein in die Falle (1) injizierter und gefangener Tropfen wird
durch einen cw-Laser (2) beleuchtet, der Licht einer Wellenla¨nge von 488 nm
mit 25mW Ausgangsleistung und einer linearen Polarisation senkrecht zur
dargestellten Ebene liefert. Dieser Laserstrahl mit einem Durchmesser zwi-
schen 0,5mm und 1mm wird mit einer Linse (3) mit 75mm Brennweite auf
den Tropfen fokussiert, um eine mo¨glichst hohe Intensita¨t fu¨r die Raman-
Streuung zu erreichen. Das Streulicht wird in einem mo¨glichst großen Raum-
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Abbildung 3.14: Versuchsaufbau zur Aufnahme von Raman-Streuspektren
bei gleichzeitiger Tropfengro¨ßenmessung: Falle (1), Laser mit 488 nm Wel-
lenla¨nge (2), Linse (3), Linsenpaar (4), Polarisationsfilter (5), Interferenzfilter
(6), Spektrograph (7), Linse (8), CCD-Kamera (9). Gleichzeitig wird die Re-
gelung der vertikalen Tropfenposition in Abbildung 3.1 eingesetzt, allerdings
mit einem 450-nm-Laser.
winkel durch zwei Linsen (4) mit einer Brennweite von jeweils 80mm ge-
sammelt. Zusammen mit einer weiteren Linse mit 40mm Brennweite wird
der Tropfen auf den Eintrittsspalt eines Spektrographen (7) abgebildet. Ein
Interferenzfilter (6) im Strahlengang blockiert Licht mit Wellenla¨ngen unter
550 nm. Dadurch wird vermieden, dass das um mehrere Gro¨ßenordnungen
sta¨rkere elastisch gestreute Licht durch diffuse Streuung im Spektrographen
(7) die Messung sto¨rt. Elastisch gestreutes Licht ist Licht mit unvera¨nderter
Wellenla¨nge (hier 488 nm). Ein Polarisationsfilter (5) (dichroitischer Pola-
risationsfilter) la¨sst im Wesentlichen nur senkrecht zur dargestellten Ebene
polarisiertes Licht zum Spektrographen durch, das heißt jenes Licht, dessen
Polarisation bei der Streuung erhalten blieb. Als Detektor wurde ein Gitter-
Spektrograph (7) mit einer Brennweite von 500mm und einer Blendenzahl
von 6,5 zusammen mit einer durch Mikrokanalplatten bildversta¨rkten CCD-
Kamera eingesetzt. Der mittlere Streuwinkel des mit dem Spektrographen
(7) untersuchten Lichts betra¨gt etwa 60◦ zur Vorwa¨rtsstreuung.
Um die Tropfengro¨ße wa¨hrend der Verdunstung der Tropfen zu bestim-
men, wird die winkelabha¨ngige Intensita¨t des elastisch gestreuten Lichts in
einem Bereich von 46◦ bis 59,6◦, gemessen zur Richtung der Vorwa¨rtsstreu-
ung, mit einer CCD-Kamera (9) in der Brennebene einer Linse (8) detektiert.
Diese Tropfengro¨ßenbestimmung wurde bereits in Abschnitt 3.2.4 vorgestellt.
Dieser Versuchsaufbau eignet sich gut fu¨r die Temperaturmessungen in
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Kapitel 7, denn durch den großen optischen Zugang der Falle kann hin-
reichend viel Leistung aus der Raman-Streuung fu¨r die Temperaturmes-
sung gesammelt werden. Neben der Fokussierung des Laserstrahls tra¨gt auch
die gegenu¨ber den vorigen Versuchsaufbauten reduzierte Wellenla¨nge durch
Erho¨hung der Streurate zur Verbesserung des Signal-Rausch-Verha¨ltnisses
bei.
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Teil II
Anwendungen der Falle mit
optischen Messtechniken
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Kapitel 4
Lichtstreuung von
Femtosekundenpulsen an
Tropfen
Auf der Lichtstreuung an einzelnen Tropfen beruhen heute viele optische
Spray-Messtechniken, die zum Beispiel in Verbrennungsmotoren, in der At-
mospha¨re oder in Spru¨htrocknern eingesetzt werden ko¨nnen [34]. Teilwei-
se werden dabei Informationen aus einem Interferenzmuster gewonnen, wie
auch in dieser Arbeit im Abschnitt 3.2.4 oder in Kapitel 5. Allerdings ko¨nnen
in anderen Fa¨llen solche Interferenzeffekte sto¨ren. Zum Beispiel verhindern
Strukturresonanzen bei monochromatischem Laserlicht die exakte intensita¨ts-
basierte Tropfengro¨ßenmessung in Einzelaufnahmen eines Sprays. Auch bei
der Brechungsindexbestimmung von Tropfen mit der Regenbogenmesstechnik,
wie sie im Abschnitt 3.2.5 erkla¨rt wird, sto¨rt Interferenz teilweise.
In diesem Kapitel wird gezeigt, wie Bakic et al. [2] die neue elektrodyna-
mische Falle erfolgreich einsetzen, um zum ersten Mal experimentell nach-
zuweisen, dass Strukturresonanzen in Wassertropfen von etwa 50µm Durch-
messer bei der Beleuchtung mit einem Femtosekundenpuls-Laser verhindert
werden. Dies liefert einen wichtigen Beitrag zur Entwicklung einer neuen
intensita¨tsbasierten Messtechnik fu¨r Tropfen und Partikel.
4.1 Strukturresonanzen in kugelfo¨rmigen
Tropfen in Theorie und Experiment
Dielektrische Kugeln, wie zum Beispiel kugelfo¨rmige Tropfen, wirken fu¨r
Licht als Resonator. Dieses Pha¨nomen ist unter dem Namen
”
Strukturre-
sonanz“,
”
morphology dependent resonance (MDR)“ oder
”
whispering gal-
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Abbildung 4.1: Berechnung des Streueffizienzfaktors fu¨r eine dielektrische
Kugel als Funktion ihres Durchmessers. Sie wurde nach der Mie-Theorie mit
dem Algorithmus von Bohren und Hufman [35] fu¨r Brechungsindex 1,333 und
Wellenla¨nge 780 nm durchgefu¨hrt.
lery mode“ bekannt. Vereinfacht kann man Strukturresonanzen in Kugeln
erkla¨ren, in dem man Licht betrachtet, das sich durch Reflexion innerhalb
der Kugel entlang der Oberfla¨che ausbreitet. Betra¨gt der Kugelumfang ein
Vielfaches der Lichtwellenla¨nge in der Kugel, bildet sich durch konstruktive
Interferenz eine stehende Welle. Diese konstruktive Interferenz fu¨hrt zu einer
Erho¨hung der mittleren Energiedichte, die Resonanzpha¨nomene allgemein
auszeichnet.
Exakt werden Strukturresonanzen in einer dielektrischen Kugel unter Be-
leuchtung mit einer ebenenWelle durch die Mie-Theorie [36] beschrieben. Das
elektromagnetische Feld wird nach dieser Theorie in das Feld der einfallenden
Welle und der gestreuten Wellen aufgeteilt und durch Entwicklung nach Ku-
gelfla¨chenfunktionen berechnet. Bohren und Hufman [35] geben einen Algo-
rithmus zur numerischen Berechnung an. Damit la¨sst sich fu¨r eine Kugel mit
Radius R unter anderem der Streueffizienzfaktor Qsca = Csca/(piR
2) berech-
nen, der gleich dem Verha¨ltnis des Streuquerschnitts Csca zur geometrischen
Querschnittsfla¨che piR2 ist. Der Streuquerschnitt ist wiederum definiert als
das Verha¨ltnis der insgesamt gestreuten Leistung zur einfallenden Bestrah-
lungssta¨rke. Abbildung 4.1 zeigt den Streueffizienzfaktor als Funktion des
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Abbildung 4.2: Experimentell gemessene Streulichtleistung im Winkelbereich
von ±18◦ um die Streurichtung φ = 79◦ und θ = 0◦ wa¨hrend der Verdamp-
fung eines Wassertropfens unter Beleuchtung mit cw-Laserlicht von etwa
780 nm Wellenla¨nge.
Kugeldurchmessers fu¨r Licht von etwa 780 nm Wellenla¨nge und fu¨r einen
Brechungsindex von 1,333. Dort sind in regelma¨ßigen Absta¨nden Maxima
und Minima zu sehen, die als Resonanzen verschiedener Breite identifiziert
werden ko¨nnen. Weitere theoretische Berechnungen dazu werden in dem Ar-
tikel von Bakic et al. [2] vorgestellt.
Experimentell wurden Strukturresonanzen an einzelnen verdampfenden
Wassertropfen von anfa¨nglich etwa 50µm Durchmesser in der neuen elek-
trodynamischen Falle untersucht. Dazu wurde der Versuchsaufbau aus Ab-
schnitt 3.2.1 verwendet. Abbildung 4.2 zeigt das Signal der Photodiode, auf
der das Streulicht in einem Winkelbereich von ±18◦ gesammelt wurde. Man
erkennt, wie zwar die Intensita¨t im Mittel abnimmt, wa¨hrend der Tropfen
verdampft. Das Signal schwankt jedoch um etwa ±20%. Aus dem Ausschnitt
in Abbildung 4.3 geht hervor, dass diese Schwankungen regelma¨ßige Maxima
und Minima von verschiedener Breite sind, wie sie auch in den theoretischen
Berechnungen in Abbildung 4.1 zu sehen sind. Analysiert man das Spek-
trum verschiedener Zeitfenster, ergibt sich, dass die Frequenz der Maxima
mit der Zeit abnimmt, wie es bei einer Tropfenverdampfung nach dem D2-
Gesetz (Gleichung 3.2) zu erwarten ist. Dies besta¨tigt, dass hier Resonanzen
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Abbildung 4.3: Ausschnitt aus Abbildung 4.2
beobachtet wurden und nicht periodischen Sto¨rungen, die einen externen Ur-
sprung haben.
Aufgrund der hier demonstrierten Resonanzen ist es nicht mo¨glich, aus
einem Wert der gestreuten Leistung den Tropfendurchmesser eindeutig zu
bestimmen. Deshalb wird im na¨chsten Abschnitt untersucht, wie sich diese
Resonanzen vermeiden lassen.
4.2 Unterdru¨ckung von Strukturresonanzen
durch Verwendung von Femtosekunden-
pulsen im Experiment
In diesem Abschnitt wird gezeigt, wie die neue elektrodynamische Falle er-
folgreich eingesetzt wurde, um erstmals das Verschwinden der zuvor gezeigten
Strukturresonanzen bei Beleuchtung mit Femtosekundenpulsen nachzuwei-
sen.
Voraussetzung fu¨r das Auftreten von Strukturresonanzen ist eine hinrei-
chend kleine spektrale Breite der Lichtquelle. Daher besteht eine Mo¨glichkeit
Strukturresonanzen zu vermeiden darin, das Spektrum der Lichtquelle zu ver-
breitern. Ein hinreichend breites Spektrum la¨sst sich unter anderem durch
hinreichend kurze Laserpulse realisieren. Hier wurde ein Femtosekundenpuls-
Laser eingesetzt, in dem Pulse durch Modenkopplung (
”
mode locking“) mit
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Abbildung 4.4: Experimentell gemessenen Streulichtleistung wie in Abbil-
dung 4.2, jedoch unter Beleuchtung mit Laserpulsen von etwa 200 fs Puls-
dauer.
einer Kerr-Linse erzeugt werden. Anschaulich kann das Verschwinden von
Strukturresonanzen durch ein vollsta¨ndiges
”
Verwaschen“ der Resonanzen in
Abbildung 4.3 erkla¨rt werden, da die Resonanzen verschiedener Wellenla¨ngen
bei verschiedenen Tropfengro¨ßen auftreten. Numerische Simulationsergebnis-
se dazu sind in [2] zu finden.
Auch thermische Weißlichtquellen erfu¨llen in der Regel die Vorausset-
zungen fu¨r das Verschwinden der Resonanzen, Laser bieten jedoch ihnen ge-
genu¨ber wesentlich ho¨here Leistungsdichten und bessere Strahleigenschaften,
die vor allem fu¨r die Kombination mit weiteren Messtechniken wichtig sind.
Deshalb wurde hier ein gepulster Laser verwendet, wie es fu¨r Messungen in
Sprays zum Beispiel bei der Particle Image Velocimetry (PIV), allerdings mit
la¨ngeren Pulsen, u¨blich ist.
Abbildung 4.4 zeigt das zu Abbildung 4.2 entsprechende Signal, nachdem
der Laser auf Pulsbetrieb umgeschaltet wurde. Die zeitliche Schwankung des
Signals ist hier deutlich geringer. In der Vergro¨ßerung (Abbildung 4.5) sieht
man, dass die fu¨r Resonanzen typische Signalform verschwunden ist. Die
verbleibenden harmonischen Oszillationen haben konstante Frequenzen von
50Hz und 100Hz. Sie entstehen durch kleine Schwingung der Tropfenposition
im Profil des Laserstrahls und durch elektromagnetische Sto¨rungen aus dem
elektrischen Versorgungsnetz.
49
2 2.05 2.1 2.15
0.8
0.9
1
1.1
1.2
1.3
Zeit / s
St
re
ul
ich
tle
ist
un
g 
/ a
.u
.
Abbildung 4.5: Ausschnitt aus Abbildung 4.4
4.3 Zusammenfassung
Damit wurde erfolgreich nachgewiesen, dass in verdampfenden Wassertropfen
von anfa¨nglich 50µm Durchmesser bei der Beleuchtung mit Laserpulsen ei-
ner Dauer von 200 fs keine Strukturresonanzen auftreten. Von Bakic et al. [2]
wurde auch das teilweise Verschwinden von Interferenzeffekten bei der Win-
kelabha¨ngigkeit der Streuung experimentell nachgewiesen. Dies ermo¨glicht
genauere Bestimmung des Brechungsindex mit der Regenbogenmesstechnik.
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Kapitel 5
Lichtstreuung an dielektrischen
Kugeln mit einem
exzentrischen Einschluss
In der Natur und in technischen Prozessen begegnet man ha¨ufig auch inho-
mogenen Tropfen, zum Beispiel Wassertropfen mit Eispartikeln in der At-
mospha¨re oder Tropfen mit kristallisierten Einschlu¨ssen in Spru¨htrocknern.
Dieses Kapitel widmet sich deshalb einem besonderen Fall inhomogener Trop-
fen: kugelfo¨rmige Tropfen mit einem kugelfo¨rmigen exzentrischen Einschluss.
Diese findet man zum Beispiel bei der Anwendung gekapselter Indikatoren [4]
in kleinen Tropfen, mo¨glicherweise auch u¨ber der Meeresoberfla¨che. Fu¨r die
Anwendung streulichtbasierter Messtechniken in Sprays und Aerosolen ist es
in der Regel sinnvoll, die Winkelabha¨ngigkeit des Streulichts der Einzeltropfen
zu kennen. Deshalb werden in diesem Kapitel zum ersten Mal winkelabha¨ngi-
ge Streulichtaufnahmen von kugelfo¨rmigen Wassertropfen mit einem ein-
zelnen exzentrischen Lufteinschluss vorgestellt. Nach einer Einfu¨hrung in
Abschnitt 5.1 werden im Abschnitt 5.2 Bilder solcher Tropfen gezeigt, die
durch direkte Abbildung mit einem Mikroskopobjektiv entstanden sind. Im
Abschnitt 5.3 werden experimentell beobachtete Glanzpunkte gezeigt, die gut
mit theoretischen Berechnungen nach geometrischer Optik u¨bereinstimmen.
Dies besta¨tigt, dass es sich um Tropfen mit einem kugelfo¨rmigen Luftein-
schluss handelt. Im Abschnitt 5.4 wird erstmals eine Streulichtmessung an
einem solchen Tropfen u¨ber einen Winkelbereich von 120◦ vorgestellt. Im
Abschnitt 5.5 wird beschrieben, wie erstmals erfolgreich durch Analyse des
winkelabha¨ngigen Streulichts die Durchmesser und der Abstand von Tropfen
und Blase auf ±1, 5µm genau bestimmt wurden. Durch zeitaufgelo¨ste Mes-
sung la¨sst sich eine Bewegung der Blase erkennen.
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5.1 Einfu¨hrung
In der Natur und in industriellen Prozessen treten ha¨ufig homogene Flu¨ssig-
keitstropfen auf, die bei hinreichend kleinem Volumen wegen der Oberfla¨chen-
spannung als kugelfo¨rmig betrachtet werden ko¨nnen. So zum Beispiel in Die-
selmotoren bei der Einspritzung des Kraftstoffs, in Wassertropfen in der At-
mospha¨re oder unmittelbar nach der Einspritzung von Lo¨sungen in Spru¨h-
trocknern. Die Lichtstreuung an solchen Tropfen ist heute sehr gut bekannt
und wird Mie-Streuung nach Gustav Mie [36] genannt. Seitdem ist sie die Ba-
sis vieler Messtechniken fu¨r Tropfen, Partikel und partikelbeladene Stro¨mun-
gen.
Diese Tropfen stellen jedoch nur einen Sonderfall dar: In der Atmospha¨re
kann sich in Wassertropfen Eis bilden oder Wassertropfen ko¨nnen Feststoff-
partikel aus der Umgebung aufnehmen; in Spru¨htrocknern ko¨nnen sich Kris-
talle beim Verdunsten des Lo¨sungsmittels bilden, beim Verspru¨hen von Pflan-
zenschutzmitteln ko¨nnen Emulsionen oder Suspensionen eingesetzt werden.
In diesen Fa¨llen liegen nicht-homogene Tropfen vor, deren Lichtstreuung
schwieriger zu berechnen ist. Die exakte Berechnung der Lichtstreuung an be-
liebigen Tropfen ist aufgrund des Rechenaufwands bisher nicht mo¨glich. Eine
sinnvolle Vorgehensweise ist es daher, von kugelfo¨rmigen homogenen Tropfen
schrittweise zu immer komplexeren Strukturen u¨berzugehen. So wurde von
Aden und Kerker [37] das Problem der Lichtstreuung an dielektrischen kon-
zentrischen Kugeln gelo¨st. Borghese et al. [3] geben einen neuen Formalismus
an, mit dem sie auch die Streuung an einer dielektrischen Kugel mit einem
kugelfo¨rmigen, nicht-konzentrischen Einschluss berechnen ko¨nnen. Ihre Er-
gebnisse konnten sie nicht mit experimentellen Daten vergleichen, weil bis
heute keine vorhanden waren. In meiner Arbeit konnte ich zum ersten Mal
einzelne Wassertropfen von etwa 50µm Durchmesser beobachten, die eine
einzelne Luftblase enthalten.
Wie in Abschnitt 3.1.1 vorgestellt, habe ich in meinen Experimenten
Tropfen mit dem Druckkopf einen Tintenstrahldruckers erzeugt, der mit dem
Bubblejet-Verfahren arbeitet. Das bedeutet, Tropfen werden durch eine klei-
ne Dampfblase herausgedru¨ckt, die durch Heizung mit einem elektrischen
Puls erzeugt wird. Die Entstehung der Luftblase in den Tropfen ist bisher
nicht bekannt, ihre Erforschung kann aber fu¨r Entwicklungen im Bereich Mi-
krofluidik entscheidende Fortschritte bringen. Die in dieser Arbeit zum ersten
Mal in diesem Gro¨ßenbereich angewandte Methode zur Messung der Gro¨ße
und Position der Blase kann dabei von großem Vorteil sein. Da es zur Ent-
stehung der Blase keine wissenschaftlichen Untersuchungen gab, kann nicht
ausgeschlossen werden, dass diese auch in Prozessen in der Atmospha¨re, an
der Meeresoberfla¨che oder in Sprays in Verbrennungsmotoren entstehen.
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Fu¨r technische Anwendungen werden zuweilen Kugeln mit einzelnen Ein-
schlu¨ssen gezielt hergestellt: Zum Beispiel werden thermochrome Flu¨ssigkris-
talle in Ku¨gelchen gekapselt um sie zur optischen Temperaturmessung in
Stro¨mungen einzusetzten. Auch in diesem Fall ist es sinnvoll, ihre Eigen-
schaften bezu¨glich der Lichtstreuung zu kennen.
Die Untersuchungen in diesem Kapitel liefern also einen wichtigen Bei-
trag zur U¨berpru¨fung und damit zur Weiterentwicklung von Theorien zur
Lichtstreuung an nicht homogenen Tropfen und Partikeln. Zugleich wird ein
Messverfahren angewendet, das auf der Na¨herung der geometrischen Optik
basiert und es erlaubt, die Struktur der hier beobachteten Tropfen zu ver-
messen.
5.2 Direkte Abbildung bei gleichzeitiger
Laser- und Weißlichtbeleuchtung
Abbildung 5.1 zeigt Bilder eines Tropfens, der von einer wassergefu¨llten Pa-
trone vom Typ HP51604A eines Tintenstrahldruckers erzeugt wurden. Abbil-
dung a wurde unmittelbar nach der Stabilisierung des Tropfens in der Falle
mit einem Mikroskopobjektiv mit einer Numerischen Apertur von 0,28 und
einer CCD-Kamera aufgenommen. Die Abbildungen b bis d wurden zeitlich
aufeinanderfolgend am gleichen Tropfen aufgenommen. Der Tropfen wurde
von einem Laser mit 532 nm Wellenla¨nge und etwa 2mm Strahldurchmes-
ser beleuchtet. Zusa¨tzlich wurde der Tropfen schra¨g von hinten durch eine
Weißlichtquelle bestrahlt. Die Kamera ist bei einem mittleren Streuwinkel
von 121,3◦ zur Vorwa¨rtsstreuung positioniert. Die weißen horizontalen Linien
wurden eingezeichnet, um die Vera¨nderungen des Tropfens besser erkennbar
zu machen.
Im Bild a ist ein Tropfen zu sehen, der im oberen Teil eine weitere
kreisfo¨rmige Struktur von etwa halbem Durchmesser entha¨lt. Dieser Bereich
wird spa¨ter als Luftblase identifiziert. Im Abschnitt 5.5 wird die Gro¨ße des
Wassertropfens mit der bereits in Abschnitt 3.2.4 vorgestellten Methode be-
stimmt. Zusa¨tzlich wird die Gro¨ße der Blase und der Abstand zwischen den
Oberfla¨chen durch Glanzpunktberechnungen mit einer Messunsicherheit von
±1,5µm erfolgreich ermittelt. Damit la¨sst sich auch die Bewegung der Blase
innerhalb des Tropfens quantifizieren, die sich zwischen den Bilder a bis c
erahnen la¨sst und die an den mit Pfeilen gekennzeichneten Stellen am besten
zu erkennen ist. Abbildung d zeigt den Tropfen, wenn etwa eine halbe Se-
kunde nach der Erzeugung die Luftblase den Tropfen verlassen hat und sich
dadurch seine Gro¨ße verringert hat.
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a) b) c) d)
Abbildung 5.1: a) bis c): Aufnahme eines Wassertropfens, beobachtet bei
einem mittleren Streuwinkel von φ = 121,3◦ (0◦ = Vorwa¨rtsstreuung, siehe
Abbildung 3.6) durch ein Mikroskopobjektiv mit einer Numerischen Apertur
von 0,28. d): Aufnahme nach dem Zerplatzen des Lufteinschlusses. a) bis d)
sind zeitlich geordnet und es handelt sich um denselben Tropfen. Der Trop-
fen wird von einem Laser der Wellenla¨nge 532 nm beleuchtet und zusa¨tzlich
schra¨g durch eine Weißlichtquelle. Das Laserlicht ist linear polarisiert, die
Polarisationsrichtung ist gegenu¨ber der Ebene Laserstrahl-Detektor um 45◦
gegen den Uhrzeigersinn gedreht (Blick in Strahlrichtung). Bei genauem Hin-
sehen la¨sst sich eine Bewegung der Blase innerhalb des Tropfens erkennen.
Die hellen Punkte, die in den Abbildungen 5.1 a bis d zu sehen sind, wer-
den im Abschnitt 5.3 als Glanzpunkte identifiziert und genauer untersucht.
Dabei zeigen die theoretisch berechneten Glanzpunkte eine gute U¨berein-
stimmung mit den experimentell beobachteten.
Die Bestimmung der Gro¨ßen und des Abstands von Tropfen und Luft-
blase wird in Abbildung 5.1 durch folgendes erschwert: Der Rand von Trop-
fen und Blase ist nicht scharf abgegrenzt und die Intensita¨tsverteilung dort
ha¨ngt von der Beleuchtung und insbesondere vom Abstand des Tropfens zur
scharf gestellten Ebene ab. Außerdem wird die Abbildung der Blase durch die
Linsenwirkung der Tropfenoberfla¨che vera¨ndert. Aus diesen Gru¨nden wurde
statt dessen im Abschnitt 5.5 das Streulicht des Tropfens im Fernfeld unter
Laserbeleuchtung zur Messung verwendet.
5.3 Beobachtung von Glanzpunkten
Die Berechnung von Glanzpunkten fu¨r kugelfo¨rmige homogene Tropfen und
Partikel ist gut bekannt [40], fu¨r nicht-homogene Tropfen fu¨r kleine Durch-
messer am Rand der Anwendbarkeit geometrischer Optik jedoch nicht. In
diesem Abschnitt werden zum ersten Mal experimentell Glanzpunkte von
Wassertropfen mit weniger als 100µm Durchmesser mit einem Lufteinschluss
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gezeigt. Glanzpunkte sind fu¨r die Anwendung verschiedener Partikelmess-
techniken wie der Phase Doppler Anemometrie (PDA) wichtig, die bis heute
zu wichtigen Fortschritten bei Verbrennungsmotoren beigetragen hat.
Nach Van de Hulst und Wang [40] versteht man unter Glanzpunkten die
Intensita¨tsmaxima im Bild eines Tropfens, der aus einer bestimmten Rich-
tung beobachtet und mit einem weiten parallelen Strahl beleuchtet wird. Um
demnach Glanzpunkte im Rahmen der geometrische Optik zu finden, sind
diejenigen Strahlen des einfallenden Bu¨ndels zu finden, die nach Brechungen
oder Reflexionen den Tropfen in einem Winkelbereich verlassen, der vom Ab-
bildungssystem abgedeckt wird, und schließlich im Bild zu Intensita¨tsmaxima
fu¨hren. Abbildung 5.2 zeigt als Beispiel die berechneten Glanzpunkte bis zur
2. Ordnung fu¨r eine feste Beobachtungsrichtung von φ = 35◦ und θ = 0◦ bei
einem Radius R des Tropfens (Brechungsindex no = 1,333), einem Radius
0,5R der Blase (Brechungsindex ni = 1) und einem Abstand 0,15R zwischen
den Oberfla¨chen. Blase und Tropfen sind um die z-Achse zentriert. Das Dia-
gramm rechts unten zeigt den Tropfen in Aufsicht. Wie die Pfeile andeuten
wird er von links beleuchtet und die Strahlen verlassen den Tropfen um 35◦
gestreut nach rechts oben. Die Punkte an denen die Strahlen gebeugt oder
gebrochen werden sind mit +, × und ◦ markiert. Senkrecht zu dieser Rich-
tung, in der die Glanzpunkte beobachtet werden, liegt die Objektebene, auf
die die Abbildung scharf gestellt wird. Darauf liegen die Glanzpunkte in der
Verla¨ngerung der austretenden Strahlen. Das Diagramm rechts oben zeigt
die gleiche Anordnung in Vorderansicht, jedoch ohne Objektebene. Links ist
die Objektebene mit den Glanzpunkten aus der Sicht des Beobachters, das
heißt senkrecht zur Objektebene, gezeigt.
Abbildung 5.3a zeigt wie Abbildung 5.1 das experimentell aufgenommene
Bild eines Tropfens mit einer Luftblase, allerdings ohne diffuse Weißlichtbe-
leuchtung. Der Tropfen wird von einem Laser der Wellenla¨nge 532 nm be-
leuchtet und wird in der Richtung φ = 121,3◦ und θ = 0 mit einer CCD-
Kamera und einem Mikroskopobjektiv mit einer Numerischen Apertur von
0,28 beobachtet, wobei die Winkel in Abbildung 3.6 als positive Winkel ein-
gezeichnet sind. Das Laserlicht ist linear polarisiert und die Polarisations-
ebene ist gegenu¨ber der x-y-Ebene um 45◦ gegen den Uhrzeigersinn gedreht
(Blick in Strahlrichtung). Die Abbildungen 5.3b bis d folgen zeitlich auf-
einander und zeigen denselben Tropfen. In Abbildung d hat die Blase den
Tropfen verlassen. Anhand der eingezeichneten weißen Hilfslinien lassen sich
von a bis c leichte Vera¨nderungen erkennen, die mit der Bewegung der Bla-
se zusammenha¨ngen (siehe Abschnitt 5.5). Da der Bereich der Graustufen
der CCD-Kamera beschra¨nkt ist, wurde durch teilweise U¨bersa¨ttigung ein
Kompromiss zwischen der Sichtbarkeit schwa¨cherer Glanzpunkte und dem
Verwaschen heller Glanzpunkte gewa¨hlt.
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Abbildung 5.2: Theoretische Berechnungen der Glanzpunkte in der Beob-
achtungsrichtung φ = 35◦, θ = 0 fu¨r einen Kugel mit Brechungsindex 1,333
und beliebigem Radius R mit einem kugelfo¨rmigen Loch mit einem Radius
r = 0,5R. Die Kugeln liegen symmetrisch zur z-Achse. Der kleinste Abstand
zwischen den Oberfla¨chen betra¨gt a = 0,15R. Objektebene: Ebene senkrecht
zur Beobachtungsrichtung, mit Glanzpunkten 0., 1. und 2. Ordnung und
Schnitt mit den Oberfla¨chen der Kugeln. Vorderansicht: Schnitt mit den Ku-
geloberfla¨chen, Projektion der Strahlen der Glanzpunkte (Linien) und der
Punkte, an denen die Strahlen reflektiert oder gebrochen werden (+,×,◦).
Pfeile geben die Strahlrichtung an. Aufsicht: Zusa¨tzlich ist die Objektebene
eingezeichnet mit den Glanzpunkten in der Verla¨ngerung der austretenden
Strahlen.
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a) b) c) d)
Abbildung 5.3: a)-c) Glanzpunkte eines Wassertropfens, beobachtet bei ei-
nem mittleren Streuwinkel von φ = 121,3◦ (0◦ = Vorwa¨rtsstreuung, siehe
Abbildung 3.6) durch ein Mikroskopobjektiv mit einer Numerischen Aper-
tur von 0,28. d) nach dem Zerplatzen des Lufteinschlusses. a)-d) sind zeitlich
geordnet und es handelt sich um denselben Tropfen. Der Tropfen wird von ei-
nem Laser der Wellenla¨nge 532 nm beleuchtet. Polarisation wie in Abbildung
5.1
Die Aufnahme c wird auch in Abbildung 5.4 im Hintergrund gezeigt und
mit theoretisch berechneten Glanzpunkten verglichen. Die theoretischen Be-
rechnungen sind rein geometrisch. Jeder Punkt stellt den Schnittpunkt der
Objektebene (siehe Abbildung 5.9) mit einem berechneten Strahl dar, der den
Tropfen innerhalb eines Kegels von ±16,26◦ um die Beobachtungsrichtung
verla¨sst. Dies entspricht der Numerischen Apertur des Mikroskopobjektivs
von 0,28. Um die austretenden Strahlen zu berechnen, wurde ein Gitter von
Strahlen mit einer Maschenweite von 0,0125R in y- und in z-Richtung durch
das Reflexionsgesetz und Brechungsgesetz von Snellius durch den Tropfen
verfolgt. Dabei wurden zur Vereinfachung keine Polarisationen beru¨cksich-
tigt und keine Intensita¨ten berechnet. In Abbildung 5.4 wurden alle Strahlen
bis zur 5. Ordnung eingetragen und einige der 6. Ordnung. Die Punkte sind
mit ihrer Ordnung wie in Tabelle 5.1 nach der Reihenfolge von Reflexionen
(R) und Transmissionen (T) an der inneren (i) und a¨ußeren (o) Oberfla¨che
beschriftet. Im Sinne von Van de Hulst und Wang [40] stellt nicht jeder dieser
Punkte einen Glanzpunkte dar, sondern die Punkte decken einen Bereich ab,
in der Glanzpunkte, das heißt Intensita¨tsmaxima, liegen.
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Abbildung 5.4: Vordergrund: Theoretisch berechnete Glanzpunkte. Paral-
lel einfallende Strahlen in einem zweidimensionalen Raster (Maschenweite
0,0125R) wurden durch eine dielektrische Kugel (Brechungsindex 1,333) mit
einem kugelfo¨rmigen Loch (Brechungsindex 1) verfolgt. Der Mittelpunkt der
beiden Kugeln liegt auf der z-Achse. Alle La¨ngen sind auf den Radius R der
Außenkugel normiert. Das Loch hat einen Radius von 0,55R, der Abstand der
Kugeln betra¨gt 0,03R. Ausgewa¨hlt wurden alle Strahlen, die die a¨ußere Ku-
gel mit einer maximalen Abweichung von ±16,26◦ zur Beobachtungsrichtung
verlassen, die parallel zur x-y-Ebene und in einem Winkel von φ = 121,3◦ zur
Einfallsrichtung liegt (siehe Abbildung 3.6). Hier dargestellt sind die Schnitt-
punkte dieser Strahlen mit der Ebene, die senkrecht zur Beobachtungsrich-
tung liegt und die Mittelpunkte der Kugeln entha¨lt. Die dargestellten Punkte
sind nach der Anzahl der Brechungen und Reflexionen klassifiziert und wie
in Tabelle 5.1 beschriftet. Hintergrund: Experimentelle Glanzpunkte wie in
Abbildung 5.3c.
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Glanzp.- Reihenfolge der Reflexi- Glanzp.- Reihenfolge der Reflexi-
Kennz. onen und Transmissionen Kennz. onen und Transmissionen
0 Ro 5a ToRoRoRoRoTo
2 ToRiTo 5b ToRoRiRoRiTo
3a ToRoRoTo 5c ToRoTiTiRoTo
3b ToRoRiTo 5d ToRoTiRiTiTo
3c ToRiRoTo 5e ToRiRoRoRiTo
4a ToRoRoRiTo 5f ToRiRoRiRoTo
4b ToRoRiRoTo 5g ToRiRoTiTiTo
4c ToRoTiTiTo 5h ToTiTiRoRiTo
4d ToRiRoRoTo 5i ToTiRiTiRoTo
4e ToRiRoRiTo 5j ToTiRiRiTiTo
4f ToTiTiRoTo 6a ToRoRoRoRoRoTo
4g ToTiRiTiTo 6b ToRoRiRoRiRoTo
Tabelle 5.1: Kennzeichnung der Glanzpunkte in Abbildung 5.4 anhand der
Reihenfolge von Transmission (T) und Reflexion (R) an der Tropfenober-
fla¨che (o) und der Blasenoberfla¨che (i).
Experimentelle und theoretische Ergebnisse stimmen gut u¨berein. Ab-
weichungen gibt in den folgenden Bereichen: An den Bereichen 5a, 5c, 5i,
6b sind im Experiment keine Glanzpunkte zu erkennen. Vermutlich ist ihre
Intensita¨t im Vergleich zu den anderen zu gering. Dazu sind weiterfu¨hren-
de theoretische Berechnungen empfehlenswert, die die Intensita¨tsverha¨ltnisse
bei Reflexion und Brechung beru¨cksichtigen. Links neben 4a, rechts neben 5d
und 6a finden sich gro¨ßere helle Bereiche im experimentellen Bild, in denen
keine theoretisch berechneten Glanzpunkte liegen. Besonders bei 6a ko¨nnten
Oberfla¨chenwellen eine Rolle spielen, die im Modell der geometrischen Optik
nicht enthalten sind. Dies ko¨nnten wellenoptische Berechnungen zeigen, die
u¨ber den Rahmen der vorliegenden Arbeit jedoch hinausgehen.
5.4 Fernfeldaufnahmen in einem Winkelbe-
reich von 120◦
In diesem Abschnitt wird der optischen 360◦-Zugang der neu entwickelten
Geometrie der Fallenelektroden ausgenutzt, um experimentelle Streulichtda-
ten von Wassertropfen mit einem einzelnen Lufteinschluss zu gewinnen, die
zur U¨berpru¨fung von Theoriearbeiten wie von Borghese et al. [3] oder Ioan-
nidou und Chrissoulidis [38] in einem großen Winkelbereich dienen ko¨nnen.
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Abbildung 5.5: Lichtstreuung an einem Wassertropfen mit Lufteinschluss, ge-
streute Intensita¨t in Abha¨ngigkeit vom Winkel φ in der waagerechten Ebene
(0◦= Vorwa¨rtsstreuung) und vom Winkel θ gemessen zur waagerechten Ebe-
ne. Bereiche von jeweils 10◦ in φ wurden gleichzeitig aufgenommen. Jeder
dieser Bereiche geho¨rt zu einem anderen Tropfen mit leicht unterschiedlichen
Parametern (Radius, Radius des Lufteinschlusses, Position des Einschlus-
ses). Die Helligkeit jedes Bereichs wurde zur besseren Sichtbarkeit separat
angepaßt. Fu¨r die einzelnen Bereiche wurden diejenigen Aufnahmen gewa¨hlt
die im U¨berlapp am besten u¨bereinstimmen. Wellenla¨nge 532nm, Polarisati-
on 45◦ gegenu¨ber der Horizontalen (Ebene Laserstrahl-Detektor) gegen den
Uhrzeigersinn gedreht (Blick in Strahlrichtung).
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Abbildung 5.6: Siehe Abbildung 5.5.
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Abbildung 5.7: Siehe Abbildung 5.5.
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Abbildung 5.8: Lichtstreuung an einem homogenen kugelfo¨rmigen Wasser-
tropfen unter gleichen Bedingungen wie fu¨r Abbildung 5.5
Abbildung 5.5, 5.6 und 5.7 stellen die Streuintensita¨t im Fernfeld in Ab-
ha¨ngigkeit des Winkels θ zur Horizontalen und des Winkel φ zur Laserstrahl-
richtung in der Projektion auf die horizontale Ebene (siehe Abbildung 3.6)
dar. Dafu¨r wurden Tropfen mit einer kugelfo¨rmigen Luftblase von einem
Laser im Dauerstrichbetrieb mit linear polarisiertem Licht von 532 nm Wel-
lenla¨nge beleuchtet. Die Polarisationsebene des Laserstrahls ist gegenu¨ber
der Horizontalen bei Blick in Strahlrichtung um 45◦ gegen den Uhrzeigersinn
gedreht.
Das Streulicht wurde in einem Bereich von 20,2◦ < φ < 150,2◦ mit einem
CCD-Chip in der Brennebene einer Linse aufgenommen. Abbildung 5.9 ver-
anschaulicht, wie Strahlen, die den Tropfen im gleichen Winkel verlassen, in
der Brennebene (2) in einem Punkt gebu¨ndelt werden. Durch die beschra¨nkte
Gro¨ße des CCD-Chips wurde die Aufnahmen in 10◦-Schritten gemacht. Da
die Blase im Tropfen fu¨r weniger als eine Sekunde stabil ist, stammen die Da-
ten in jedem Abschnitt nicht von demselben Tropfen. Aus vielen Aufnahmen
wurden diejenigen ausgewa¨hlt, bei denen der U¨berlapp am besten u¨berein-
stimmt. Trotzdem sind Kanten zu erkennen, weil die Gro¨ße und Abstand
von Tropfen und Blase sowie das genaue Alter des Tropfens von Injektion
zu Injektion leicht variiert. Zur besseren Sichtbarkeit der Interferenzmuster
wurde bei der Darstellung außerdem die Gesamthelligkeit jedes Abschnitts
unterschiedlich vera¨ndert, da die Intensita¨ten der Maxima mit dem Winkel
um mehrere Gro¨ßenordnungen variieren.
Abbildung 5.8 zeigt im Vergleich dazu die entsprechende Aufnahmen an
einem homogenen Tropfen.
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Abbildung 5.9: Ausschnitt aus dem Versuchsaufbau zur Aufnahme von
Glanzpunkten und des Fernfelds der Streulichts. Blick von oben auf die x-y-
Ebene. Oben links sind schematisch die Intensita¨tsverteilungen in den drei
Ebenen dargestellt. Die Objektebene im Tropfen ist nur eine gedachte Ebene.
Die Abbildungen 5.5, 5.6 und 5.7 kann man als eine U¨berlagerung meh-
rerer Streifenmuster interpretieren. Diese Muster lassen sich anschaulich wie
folgt erkla¨ren: Abbildung 5.9 zeigt schematisch einen Teil des Versuchsauf-
baus. Der Zusammenhang zwischen dem Lichtfeld in der Brennebene (2)
einer idealen Linse und dem Lichtfeld in einer beliebigen parallelen Ebene
(1) auf der gegenu¨berliegenden Seite la¨sst sich als eine Fouriertransforma-
tion beschreiben - abgesehen von einer Phasenfunktion als Faktor. In dem
vorliegenden Experiment bezieht sich dies auf die Brennebene (2) in Abbil-
dung 5.9 und die Ebene durch den Tropfenmittelpunkt (1), hier Objektebe-
ne genannt. Das bedeutet gema¨ß den Eigenschaften einer zweidimensionalen
Fouriertransformation, dass man jedes periodische Streifenmuster (2) in der
Brennebene dann Punkten in der Objektebene (1) zuordnen kann. Diese
Punkte in der Objektebene werden Glanzpunkte genannt und ko¨nnen in Ab-
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bildung 5.2 einem bestimmten Strahlengang durch den Tropfen zugeordnet
werden, falls der Tropfen gegenu¨ber der Lichtwellenla¨nge groß genug ist.1
Bei genauem Hinsehen erkennt man zum Beispiel, dass das Streubild in
Abbildung 5.5 in der Na¨he von φ = 35◦ und θ = 0◦ ein Muster aus nahezu
vertikalen Streifen entha¨lt, die dem eines homogenen Tropfens in Abbildung
5.8 a¨hneln. Die Glanzpunkte, die hauptsa¨chlich fu¨r dieses Streubild verant-
wortlich sind, werden in Abbildung 5.2 gezeigt. In dem hier vorliegenden
Bereich von Streuwinkeln, Blasengro¨ßen und -positionen liegen zwei dieser
drei Glanzpunkte in der A¨quatorebene (z = 0) des Tropfens und werden von
der Blase nicht beeinflusst. Das ist der Grund, warum das zugeho¨rige verti-
kale Streifenmuster in diesem Fall bei Tropfen mit und ohne Blase auftritt.
Im Abschnitt 5.5 wird auf Glanzpunkte noch na¨her eingegangen.
In gleicher Weise kann begru¨ndet werden, dass man, wie bei einem ho-
mogenen Tropfen gleicher Gro¨ße, bei φ = 140,15◦ ein Intensita¨tsmaximum
findet, das als erster Regenbogen bekannt ist (siehe Abbildung 5.7). Der zwei-
te Regenbogen bei theoretisch φ = 125,35◦ ist weniger deutlich zu erkennen.
Borghese et al. berechnen den hier vorliegenden Fall einer dielektrischen
Kugel mit einem kugelfo¨rmigen Hohlraum [3]. Ein direkter Vergleich ist hier
jedoch nicht mo¨glich, da dort fu¨r den Tropfen ein anderer Brechungsindex
angenommen wird und ein um etwa Faktor 70 kleinerer Radius. Borghese et
al. fu¨hren die Berechnungen fu¨r einen Gro¨ßenparameter von X = 2piR/λ =
4.341 durch, weil in diesem Bereich die Na¨herung der geometrischen Optik
nicht mehr sinnvoll anwendbar ist, hier ist R der Tropfenradius und λ die Wel-
lenla¨nge. Fu¨r einen Tropfen mit 52µm Durchmesser (siehe Abbildung 5.10)
und eine Wellenla¨nge von 532 nm ist der Gro¨ßenparameter ho¨her und betra¨gt
X = 307. In diesem Bereich la¨sst sich die geometrische Optik (Strahlenop-
tik) bis zu einem gewissen Grad anwenden, der es erlaubt, die Blasengro¨ße
und Position in Abschnitt 5.5 zu bestimmen. Trotzdem ist zu erwarten, dass
der Unterschied zwischen geometrischer Optik und Wellenoptik ausreichend
groß ist, um anhand dieser experimentellen Daten die Theorie von Borghese
et al. zu beurteilen. Um eine Abscha¨tzung fu¨r die Gro¨ße dieser Abweichungen
zu bekommen, kann man den Winkel des ersten Regenbogens heranziehen.
Er betra¨gt nach der geometrischen Optik 137,9◦ und nach der Airy-Theory
140,2◦. Dieser Unterschied la¨sst sich in Abbildung 5.7 deutlich auflo¨sen. Die
Durchfu¨hrung der theoretischen Berechnungen geht jedoch u¨ber den Rahmen
dieser Arbeit hinaus.
Im Experiment war die Untersuchung des Gro¨ßenparameters einge-
1Dass die CCD-Kamera nur die Amplitude des Lichtfelds misst, wa¨hrend sich die
Fouriertransformation auf Phase und Amplitude bezieht, fu¨hrt dazu, dass man bei der
numerischen Ru¨cktransformation von Abbildung 5.5 statt weniger Punkte eigentlich ein
periodisches Gitter von Punkten erha¨lt. Das beeinflusst jedoch die Messungen hier nicht.
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Abbildung 5.10: Gemessener Tropfendurchmesser als Funktion der Zeit, er-
mittelt aus Abbildung 5.11 nach Glantschnig und Chen [39]
schra¨nkt, da nur Laserquellen im sichtbaren Bereich zur Verfu¨gung standen
und sich die Gro¨ße der Tropfen aus dem Druckkopf nur innerhalb einiger
Mikrometer vera¨ndern la¨sst. Um Tropfen mit einem Gro¨ßenparameter um 1
zu realisieren, mu¨ssen daher andere Methoden zur Erzeugung der Tropfen
oder eine Laserquelle im fernen Infrarot in Betracht gezogen werden.
5.5 Zeitaufgelo¨ste Vermessung des Tropfens
anhand des Fernfelds der Lichtstreuung
In diesem Abschnitt wird vorgestellt, wie anhand des gestreuten Lichts im
Fernfeld der Durchmesser und die Position einer Luftblase in einem Tropfen
pra¨zise bis auf ±1,5µm bestimmt wurde. Damit vermesse ich zum ersten
Mal die vollsta¨ndige Geometrie von Tropfen mit weniger als 100µm Durch-
messer und einem Einschluss durch Auswertung des Streulichts im Fernfeld.
Sie bietet gegenu¨ber der direkten Beobachtung im Abschnitt 5.2 den Vorteil,
unabha¨ngig von der Position des Tropfens zu sein. Da die Interferenzstreifen
in Abbildung 5.11 sich schon mit bloßem Auge bereits gut erkennen lassen,
wurden ihre Winkel zueinander ausgewertet.
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Abbildung 5.11: Lichtstreuung an einem Wassertropfen mit Lufteinschluss,
gestreute Intensita¨t in Abha¨ngigkeit vom Winkel φ in der waagerechten Ebe-
ne (0◦= Vorwa¨rtsstreuung) und vom Winkel θ gemessen zur waagerechten
Ebene. Die Belichtungszeit betra¨gt 500µs. Zwischen den Aufnahmen lie-
gen 91ms Zeit. Wellenla¨nge 523 nm, Polarisation gegenu¨ber der Horizontalen
(Ebene Laserstrahl-Detektor) um 45◦ gegen den Uhrzeigersinn gedreht (Blick
in Strahlrichtung).
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Abbildung 5.12: Aufnahme unter gleichen Bedingungen und an demselben
Tropfen wie in Abbildung 5.11 jedoch 182 ms spa¨ter. Inzwischen hat der
Lufteinschluss den Tropfen verlassen.
Die Aufnahmen des Fernfelds der Lichtstreuung in Abbildung 5.11 zei-
gen den gleichen Winkelbereich zu verschiedenen Zeitpunkten. Zwischen den
Aufnahmen liegen 91ms, sie sind alle an demselben Tropfen aufgenommen
und in Leserichtung angeordnet. Der Versuchsaufbau ist der gleiche wie im
Abschnitt 5.4. Man erkennt in den Aufnahmen die U¨berlagerung verschiede-
ner Streifenmuster, deren Periode und Winkel zueinander sich mit der Zeit
a¨ndern. Abbildung 5.12 zeigt eine Aufnahme, nachdem die Blase den Trop-
fen verlassen hat. Dieses Muster la¨sst sich auch in allen anderen Aufnahmen
wiedererkennen, es ist das Muster eines homogenen Tropfens, das in Abbil-
dung 5.8 gezeigt wird. Deshalb wurde zur Gro¨ßenbestimmung des Tropfens
das gleiche Verfahren angewendet wie in Abschnitt 3.2.4: Die Periode des
Streifenmusters und der mittlere Winkel φ wird in die Formel von Glant-
schnig und Chen [39] eingesetzt, die auf geometrischer Optik basiert. Diese
Auswertung la¨sst sich dadurch rechtfertigen, daß dieses Streifenmuster durch
Glanzpunkte in der A¨quatorebene entsteht, die nur in einem kleinen Bereich
die Blase schneidet.
Das Ergebnis ist in Abbildung 5.10 gezeigt: Der Tropfendurchmesser
nimmt innerhalb einer halben Sekunde von 53,5µm um 1,5µm ab und re-
duziert sich sprungartig auf 48µm. Dieses Verhalten entsteht durch die Ver-
dunstung des Tropfens in die nicht mit Wasserdampf gesa¨ttigte Umgebung
und durch das plo¨tzliche Ausstoßen der Blase aus dem Tropfen. Aus der
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sprungartigen Volumena¨nderung la¨sst sich eine untere Grenze fu¨r den Bla-
sendurchmesser von (32 ± 1)µm angeben. Wa¨hrend die Blase den Tropfen
verla¨sst, konnte kein zusa¨tzlicher Verlust von Flu¨ssigkeit in Form kleinerer
Tropfen beobachtet werden. Deshalb wird der angegebene Blasendurchmes-
ser nicht nur als untere Grenze sondern als tatsa¨chlicher Wert angenommen
und zur U¨berpru¨fung der folgenden Messtechnik benutzt.
Wie bereits im vorigen Abschnitt erla¨utert, lassen sich jedem Streifenmus-
ter in Abbildung 5.11 Glanzpunkte auf dem Tropfen zuordnen. Dies geht aus
den Eigenschaften der zweidimensionalen Fouriertransformation hervor, die
mathematisch den Zusammenhang zwischen den Lichtfeldern in den Brenne-
benen einer idealen Linse darstellt. Die Tatsache, dass in diesem Experiment
zwar der CCD-Chip in einer Brennebene (siehe Abbildung 5.9) liegt, nicht
aber der Tropfen, fu¨hrt nur zu einer zusa¨tzlichen Phasenfunktion als Faktor,
der sich hier nicht bemerkbar macht, da der CCD-Chip nur Intensita¨ten aber
keine Phasen aufzeichnet. Ebenso kann man mit den Eigenschaften der Fou-
riertransformation begru¨nden, dass sich die Winkel zwischen den Mustern
paralleler Streifen zwischen den Glanzpunkten wiederfinden lassen.
Die Streubilder in Abbildung 5.11 ko¨nnen im Wesentlichen durch die drei
Glanzpunkte in Abbildung 5.2 erkla¨rt werden: Wie man im rechten unteren
Diagramm sieht, entsteht der Glanzpunkt nullter Ordnung durch Reflexion
(+) an der Tropfenaußenfla¨che. Der Glanzpunkt erster Ordnung entsteht
durch zweimalige Brechung (×) an der Tropfenoberfla¨che. Im gezeigten Fall
liegen diese beiden Glanzpunkte und ihre Strahlenga¨nge in der A¨quatorebene
und wechselwirken nicht mit der Blase. Deshalb treten sie in homogenen
Tropfen an den gleichen Stellen auf. Der Glanzpunkt 2. Ordnung entsteht
durch zweimalige Brechung an der Tropfenaußenfla¨che und einer Reflexion
dazwischen an der Innenfla¨che zur Blase. Dadurch ha¨ngt dieser Glanzpunkt
von Gro¨ße und Position der Blase ab.
Um diese Eigenschaften fu¨r ein Messverfahren zu nutzen, wurde die Be-
rechnung der Position dieses Glanzpunkts fu¨r verschiedene Radien r der Blase
und Absta¨nde zwischen den Oberfla¨chen a wiederholt und als Gitternetz in
Abbildung 5.13 gezeichnet. Eine vergro¨ßerte Darstellung davon mit Zahlen-
werten ist in Abbildung 5.14 zu sehen. Die Winkel α und β, die sich zwischen
den Verbindungslinien der Glanzpunkte ergeben, finden sich wie erwa¨hnt
gema¨ß der Eigenschaften der Fouriertransformation auch im Streubild in Ab-
bildung 5.11 wieder. Zum Beispiel erzeugt die Interferenz der Glanzpunkte
1. und 2. Ordnung die zur Verbindungslinie senkrechten Streifen (B) in Ab-
bildung 5.11 von links unten nach rechts oben.
Das Messverfahren fu¨r die Bestimmung von Blasenradius RB und Ober-
fla¨chenabstand a beruht auf der Annahme, dass sich der Tropfen zum Zeit-
punkt der Messung durch die Schwerkraft so orientiert hat, dass die Blase
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Abbildung 5.13: Glanzpunkte in der Objektebene fu¨r die Beobachtungsrich-
tung φ = 35◦, θ = 0 fu¨r eine Kugel mit Brechungsindex 1,333 und beliebigem
Radius R und einem kugelfo¨rmigen Loch mit Radius 0,4R ≤ RB ≤ 0,7R und
einem Abstand 0 ≤ a ≤ 0,25R. Die Glanzpunkte 0. Ordnung (×) und 1. Ord-
nung (+) ha¨ngen hier nicht von a und RB ab. Die Abha¨ngigkeit der Position
der Glanzpunkt 2. Ordnung von a und RB ist als Gitternetz dargestellt. Die
Winkel α und β sind beispielhaft fu¨r einen festen Parameter dargestellt.
in horizontaler Richtung im Tropfen zentriert ist. Diese Annahme ist sinn-
voll, weil sich die elektrischen Ladungen durch gegenseitige Abstoßung in der
Oberfla¨che verteilen und dadurch die Kra¨fte auf einen Tropfen im Fallenzen-
trum zeitlich gemittelt symmetrisch zur vertikalen Achse sind. Dadurch wirkt
solange ein Drehmoment auf den Tropfen, bis der Schwerpunkt auf einer ver-
tikalen Linie unter dem Mittelpunkt liegt.
Das Messverfahren besteht darin, das Streubild wie in Abbildung 5.11 auf-
zunehmen, die beiden Winkel α und β zu bestimmen und durch Vergleich mit
den theoretisch berechneten Winkeln oder den Positionen der Glanzpunkte r
und a zu bestimmen. In Abbildung 5.14 wurden die aus den experimentellen
Daten berechneten Glanzpunkte eingetragen. Jeder Punkt von unten nach
oben entspricht einer Streubildaufnahme in Abbildung 5.11 in Leserichtung.
Aus dieser Abbildung erha¨lt man Radius und Abstand der Blase als Funktion
der Zeit durch Ablesen im krummlinigen Koordinatensystem RB und a.
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Abbildung 5.14: Vergro¨ßerter Ausschnitt aus Abbildung 5.13 mit den aus
experimentellen Streubildern ermittelten Glanzpunkten.
Die beiden Gro¨ßen sind in Abbildung 5.15 und 5.16 mit Fehlerbalken
dargestellt, die auf einem Fehler von ±1◦ bei der Winkelbestimmung in Ab-
bildung 5.11 beruhen. In Abbildung 5.15 ist zusa¨tzlich in Form dreier Linien
der Blasendurchmesser mit Messunsicherheit eingetragen, der aus der Volu-
mena¨nderung des Tropfens beim Verlassen der Blase berechnet wurde. Die
Messwerte liegen gleichma¨ßig um diesen Durchmesser verteilt und stimmen
bis auf den ersten im Rahmen der Fehlerbalken gut u¨berein. Das bedeutet,
die Gro¨ße der Blase a¨ndert sich wie zu erwarten mit der Zeit nicht. Die Ab-
weichung von 9% beim ersten Messwert entsteht mo¨glicherweise dadurch,
dass sich die Mittelpunkte noch nicht ausreichend nach der Schwerkraft aus-
gerichtet haben und die Blase nicht genau auf der z-Achse liegt. Die U¨ber-
einstimmung der spa¨teren Werte zeigt, dass die Messtechnik hier erfolgreich
angewendet wurde und fu¨r den Blasendurchmesser korrekte Werte liefert.
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Abbildung 5.15: Gemessener Blasendurchmesser als Funktion der Zeit, abge-
lesen aus Abbildung 5.14. Die Fehlerbalken gelten fu¨r eine Messunsicherheit
der Winkel von ±1◦ in Abbildung 5.11.
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Abbildung 5.16: Gemessener Abstand der Außenfla¨che des Tropfen und der
Blasenoberfla¨che als Funktion der Zeit, abgelesen aus Abbildung 5.14. Die
Fehlerbalken gelten fu¨r eine Messunsicherheit der Winkel von ±1◦ in Abbil-
dung 5.11.
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Abbildung 5.16 zeigt den Abstand a zwischen den Oberfla¨chen von Blase
und Tropfen auf der z-Achse zu den gleichen Zeitpunkten. Die ersten beiden
Werte zeigen, dass sich die Blase innerhalb des Tropfens nach oben bewegt.
Dies ist wegen des Auftriebs durch die Schwerkraft physikalisch zu erkla¨ren.
Die darauffolgenden Messwerte liegen bei weniger als 1µm und damit inner-
halb der Messunsicherheit. Die Abstandsa¨nderung ist ab dem dritten Mess-
wert wesentlich geringer als davor. Das zeigt, dass relativ lange ein du¨nner
Flu¨ssigkeitsfilm von weniger als 1µm u¨ber der Blase besteht, bevor er reißt
und die Blase den Tropfen verla¨sst.
Indem eine Messtechnik basierend auf der Analyse des Fernfelds des
Streulichts zum ersten Mal erfolgreich auf Tropfen von weniger als 100µm
Durchmesser mit einer einzelnen Blase angewendet wurde, konnten Durch-
messer und der Abstand des Tropfens und der eingeschlossenen Blase auf
±1,5µm pra¨zise gemessen werden. Aus der zeitlichen Vera¨nderung des Si-
gnals ko¨nnen interessante Informationen u¨ber die Dynamik der Bewegung
gewonnen werden. Im Vergleich zu einer Analyse der direkten Abbildung
entstehen keine Unsicherheiten bei der Festlegung des Tropfenrands, der je
nach Beleuchtung verschieden erscheint. Vor allem werden die Messungen im
Fernfeld nicht beeintra¨chtigt, wenn der Tropfen sich bewegt und außerhalb
der Objektebene nicht scharf abgebildet wird.
5.6 Zusammenfassung
In diesem Kapitel wurden zum ersten Mal experimentelle Ergebnisse der
Lichtstreuung von Tropfen von weniger als 100µm Durchmesser mit einem
nicht-zentrierten kugelfo¨rmigen Einschluss vorgestellt. Mit Hilfe der neu ent-
wickelten Fallengeometrie mit erweitertem optischen Zugang wurde das Fern-
feld des Streulichts u¨ber einen Winkelbereich von φ u¨ber 120◦ gemessen, um
experimentelle Daten zur Verifikation und Weiterentwicklung von Theori-
en zu bieten. Außerdem wurde erfolgreich ein Messverfahren angewendet,
um aus dem Streulicht im Fernfeld zeitabha¨ngig die Gro¨ßen und den Ab-
stand von Tropfen und Einschluss bis auf ±1,5µm zu bestimmen. Schließlich
wurden Glanzpunkte aufgenommen, von denen die meisten Strahlenga¨nge
im Tropfen zugeordnet werden konnten. Weiterfu¨hrende wellenoptische Be-
rechnungen sind sinnvoll, um vorhandene Abweichungen zu erkla¨ren. Die
hier gezeigten Arbeiten liefern einen wichtigen Beitrag zur U¨berpru¨fung und
Weiterentwicklung von Theorien zur Lichtstreuung und schließlich zur Wei-
terentwicklung optischer Messtechniken fu¨r Partikel und Tropfen, die fu¨r die
Optimierung und das Versta¨ndnis technischer und natu¨rlicher Prozesse un-
verzichtbar sind.
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Kapitel 6
Sherwood- und Nusselt-Zahl
von Tropfen bei
Reynolds-Zahlen um eins
Tropfen bestimmen als Bestandteile von Sprays und Aerosolen sowohl natu¨rli-
che als auch technische Vorga¨nge: in Wolken, in Motoren, in der Landwirt-
schaft und bei der Trocknung von chemischen oder pharmazeutischen Pro-
dukten oder von Lebensmitteln. Um diese Prozesse optimieren zu ko¨nnen,
sind pra¨zise Kenntnisse u¨ber die Verdampfungsvorga¨nge no¨tig. Allerdings
weichen die bisher bei Reynolds-Zahlen um 1 gemessenen Sherwood- und
Nusselt-Zahlen fu¨r den Stoff- und Wa¨rmetransport deutlich voneinander ab
oder sie sind mit großen Messunsicherheiten verbunden [9, 10, 12, 13, 14].
Im Rahmen meiner Arbeit konnte ich diese Kennzahlen genauer bestimmen.
Die neuen Ergebnisse zeichnet aus, dass im Gegensatz zu fru¨heren Arbeiten
mehr als 700 einzelne Tropfen beru¨hrungslos untersucht wurden. Dazu hat
die von mir weiterentwickelte elektrodynamische Falle beigetragen.
Hier wurden speziell Wassertropfen vermessen, weil sie in der Atmospha¨re
dominieren und weil Wasser fu¨r die Spru¨htrocknung und im Pflanzenschutz
ein wichtiges Lo¨sungsmittel ist. Reynolds-Zahlen um 1 wurden gewa¨hlt, weil
sie in diesen Anwendungen ha¨ufig auftreten. Zum Beispiel wird die Rey-
nolds-Zahl 1 von der Luftstro¨mung um einen frei fallenden Wassertropfen
mit 80µm Durchmesser bei der Endgeschwindigkeit von 0,17m/s erreicht
(Luft bei 5◦C und 105 Pa).
In Abschnitt 6.1 wird fu¨r den Stoff- und Wa¨rmetransport in einem Fluid
zuna¨chst das Konzept der Reynolds-, Sherwood- und Nusselt-Zahl erla¨utert
und ein Modell vorgestellt, das fu¨r die Beschreibung des Experiments geeignet
ist. Darauf folgt ein U¨berblick u¨ber den Stand der Forschung in Abschnitt 6.2.
In Abschnitt 6.3 wird gezeigt, wie aus experimentell messbaren Gro¨ßen die
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Sherwood-Zahl berechnet wird, wa¨hrend in Abschnitt 6.4 die Durchfu¨hrung
des Experiments beschrieben wird und die in dieser Arbeit erreichten Ver-
suchsergebnisse den fru¨heren Untersuchungen gegenu¨bergestellt werden. Da-
bei zeigt sich, dass die in der vorliegenden Arbeit erreichte Messunsicherheit
von 0,015 fu¨r die Sherwood-Zahl geringer ist als bei den bisher bekannten
Untersuchungen. Im letzten Abschnitt werden alle wichtigen verwendeten An-
nahmen und Na¨herungen begru¨ndet.
6.1 Modellierung des Stoff- und Wa¨rme-
transports
In diesem Abschnitt werden die verwendeten Definitionen von Reynolds-,
Sherwood- und Nusselt-Zahl angegeben. Anschließend wird ein Modell fu¨r
den Stoff- und Wa¨rmetransport definiert, welches zur Beschreibung der Trop-
fenverdampfung im Experiment geeignet ist, das im Abschnitt 6.4 beschrie-
ben wird. Es wird gezeigt, dass unter den Modellannahmen die Sherwood-
und die Nusselt-Zahl nur von der Reynolds-Zahl Re und der Schmidt-Zahl Sc
bzw. der Prandtl-Zahl Pr, von der Definition der charakteristischen Gro¨ßen
und den Randbedingungen abha¨ngen.
Die Reynolds-Zahl ist eine dimensionslose Kennzahl der Stro¨mungsme-
chanik. Sie wird aus einer fu¨r das Stro¨mungsproblem charakteristischen Ge-
schwindigkeit v, einer charakteristischen La¨nge L und der kinematischen Vis-
kosita¨t ν gebildet:
Re =
v L
ν
(6.1)
Sie ist ein Maß fu¨r den Einfluss der typischen Reibungskra¨fte im Vergleich
zu den typischen Tra¨gheitskra¨ften.
Die o¨rtliche Sherwood-Zahl ist eine dimensionslose Gro¨ße fu¨r den Stoff-
transport durch Diffusion an einem Punkt durch eine Oberfla¨che in einem
Fluid. Das Lehrbuch von Baehr und Stephan [41] gibt dafu¨r die Gleichung
Sh = βL/D mit dem o¨rtlichen Stoffu¨bergangskoeffizienten β = ~J?AS ·~en/∆cA
an, wobei alle Symbole im Anhang A erkla¨rt sind. Andere Autoren wie
Woo und Hamielec [8] definieren die Sherwood-Zahl u¨ber Massen anstelle
von Stoffmengen. Die entsprechende Definition, die im Folgenden verwendet
wird, lautet
Sh =
~jAS · ~en L
D∆ρA
, (6.2)
wobei L eine charakteristische La¨nge, D ein Diffusionskoeffizient und ∆ρA
ein charakteristischer Massendichte-Unterschied ist, wa¨hrend ~jAS · ~en eine
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Massenstromdichte senkrecht zu einem Oberfla¨chenelement und relativ zur
Geschwindigkeit ~v = (ρA~vA + ρB~vB)/ρ des Massenmittelpunkts angibt.
Fu¨r den Wa¨rmetransport durch Wa¨rmeleitung an einem Punkt durch
eine Oberfla¨che in einem Fluid wird analog die o¨rtliche Nusselt-Zahl
Nu =
~qS · ~en L
k∆T
(6.3)
definiert, wobei ~qS · ~en die Wa¨rmestromdichte durch Wa¨rmeleitung an dem
gewa¨hlten Punkt der Oberfla¨che, ∆T ein charakteristischer Temperaturun-
terschied und k eine Wa¨rmeleitfa¨higkeit ist.
Die u¨ber eine Fla¨che A0 gemittelte Sherwood-Zahl Shm und Nusselt-Zahl
Num lautet
Shm =
(
∫
A0
~jAS · ~endA)L
A0D∆ρA
, (6.4)
Num =
(
∫
A0
~qS · ~en dA)L
A0 k∆T
. (6.5)
Dabei ko¨nnen zur Angabe des charakteristischen Dichteunterschieds zwei ver-
schiedene beliebige aber in dimensionslosen Koordinaten ~x/L feste Punkte ~x
gewa¨hlt werden.
Wenn in einem Modell die folgenden Bedingungen erfu¨llt sind, dann ist
die Sherwood-Zahl und die Nusselt-Zahl nach Gleichung 6.2 und 6.3 bei fes-
ter Reynolds-Zahl und festen Verha¨ltnissen η/(ρD) und η/(ρ/a) unabha¨ngig
vom Diffusionskoeffizienten D, von der charakteristischen La¨nge L, von der
Differenz der Massendichten ∆ρA und der Temperaturdifferenz ∆T :
1. Das Fluid besteht aus zwei Stoffen A und B.
2. Seine Massendichte ρ = ρA + ρB ist konstant.
3. Das Geschwindigkeitsfeld ~v und das Druckfeld p wird durch
div~v = 0 (6.6)
und
ρ (~v · grad)~v = −grad p+ η div grad~v (6.7)
bestimmt, wobei η eine konstante dynamische Viskosita¨t und div grad
der Laplace-Operator ist.
4. Das Temperaturfeld T wird durch
ρ cp ~v · gradT = k div gradT (6.8)
76
bestimmt, wobei cp eine konstante Wa¨rmekapazita¨t, k eine konstante
Wa¨rmeleitfa¨higkeit und ~qS = −k gradT der Wa¨rmestromvektor gema¨ß
Fourier’scher Wa¨rmeleitung ist.
5. Das Massendichtefeld ρA des Stoffes A wird durch
~v · grad ρA = D div grad ρA (6.9)
bestimmt, wobei D ein konstanter Diffusionskoeffizient ist. Dies bein-
haltet das Fick’sche Diffusionsgesetz ~J?AS = −D grad cAS, das auch
~jAS = −D grad ρAS geschrieben werden kann.
6. An den Ra¨ndern des Fluids werden die Werte von ~v vorgegeben. T und
ρA haben auf einem Teil des Randes den konstanten Wert TS bzw. ρAS,
auf dem u¨brigen Teil des Randes den konstanten Wert T∞ bzw. ρA∞.
Definiert man die charakteristischen Differenzen ∆T und ∆ρA u¨ber Werte
auf dem Rand und entdimensioniert die Gleichungen mit den im Anhang A
erkla¨rten dimensionslosen Variablen erha¨lt man
dˆiv ~ˆv = 0, (6.10)
Re ~ˆv ˆgrad ~ˆv = −(Re/2) ˆgrad pˆ+ dˆiv ˆgrad ~ˆv, (6.11)
ReSc ~ˆv · ˆgrad ρˆA − dˆiv ˆgrad ρˆA = 0, (6.12)
RePr ~ˆv · ˆgrad Tˆ − dˆiv ˆgrad Tˆ = 0, (6.13)
wobei ReSc = v∞L/D und RePr = v∞L/a mit a = k/(cp ρ) ist. Als Rand-
bedingung erha¨lt man auf einem Teil des Randes ρˆA = 1 und Tˆ = 1, auf
dem anderen Teil ρˆA = 0 und Tˆ = 0. Die Gleichungen 6.10 und 6.11 zeigen,
dass die Lo¨sungen fu¨r die Felder ~ˆv und pˆ allein durch die Reynolds-Zahl Re
und die Randbedingungen fu¨r ~v festgelegt sind. Die Felder ρˆA und Tˆ ha¨ngen
von ReSc bzw. RePr, von dem Feld ~ˆv und von der Geometrie des Ran-
des ab. Alle dimensionslosen Felder ha¨ngen natu¨rlich auch davon ab, wie die
charakteristischen Gro¨ßen definiert wurden. Setzt man das Fick’sche Diffu-
sionsgesetz in die Definition der lokalen Sherwood-Zahl ein, erha¨lt man mit
dimensionslosen Gro¨ßen
Sh = ( ˆgrad ρˆA)S ~en, (6.14)
Analog findet man mit dem Fourier’schen Gesetz der Wa¨rmeleitung fu¨r die
lokale Nusselt-Zahl an der Oberfla¨che
Nu = ( ˆgrad TˆA)S ~en. (6.15)
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Diese beiden Gleichungen zeigen, dass in dem angegebenen Modell die Sher-
wood-Zahl Sh nur von der Reynolds-Zahl Re, von der Schmidt-Zahl Sc =
η/(ρD), von der Form der Ra¨nder, von der Geschwindigkeit ~v an den Ra¨ndern
und von der Weise, wie die charakteristische La¨nge definiert wurden, abha¨ngt:
Sh = f(Re, Sc) (6.16)
Eine analoge Aussage gilt fu¨r die Nusselt-Zahl Nu unter Verwendung der
Prandtl-Zahl Pr = η/(ρa) :
Nu = f(Re, Pr), (6.17)
Da die Gleichungen 6.13 und 6.12 die gleiche Form haben, ist auch die Funk-
tion f in beiden Fa¨llen identisch.
Bei hinreichend kleinen Reynolds-Zahlen Re kann in Gleichung 6.11 die
linke Seite, die die Tra¨gheitskra¨fte repra¨sentiert, vernachla¨ssigt werden. Mit
dieser Na¨herung, die Stokes’sche Na¨herung genannt wird, erha¨lt man eine
schleichende Stro¨mung, bei der die Lo¨sung ~ˆv nicht mehr von der Reynolds-
Zahl abha¨ngt. Dann la¨sst sich Sh als Funktion des Produkts ReSh schreiben:
Sh = g(ReSc). (6.18)
Nu = g(RePr). (6.19)
Diese beiden Gleichungen werden, wie im Abschnitt 6.3 dargestellt, fu¨r
die Berechnung der Temperatur eines parallel angestro¨mten verdampfenden
Tropfens verwendet, da in den Experimenten dieser Arbeit Sc ≈ Pr ist. Die
Experimente zur Bestimmung der Sherwood-Zahl werden in Abschnitt 6.4
beschrieben.
6.2 Bekannte Untersuchungen der Sher-
wood-Zahl von Kugeln bei kleinen Rey-
nolds-Zahlen
In diesem Abschnitt werden die eigenen Tropfenuntersuchungen hinsichtlich
der pha¨nomenologisch verschiedenen Bereiche der Reynolds-Zahl, hinsicht-
lich bekannter theoretischer Berechnungen des Stro¨mungsfelds und hinsicht-
lich bisheriger theoretischer und experimenteller Untersuchungen des Wa¨rme-
und Stofftransports eingeordnet.
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Abbildung 6.1: Stromlinien einer schleichende Stro¨mung nach Stokes um eine
Kugel mit dem Radius R [42].
Die Stro¨mung um eine feste Kugel sieht wie von Clift et al. [42] beschrie-
ben wie folgt aus: Fu¨r Reynolds-Zahlen Re ¿ 1 ist die Stro¨mung stati-
ona¨r und kann als schleichende Stro¨mung nach Stokes [43] beschrieben wer-
den. Man spricht von schleichender Stro¨mung, wenn alle Tra¨gheitskra¨fte ge-
genu¨ber den Reibungskra¨ften vernachla¨ssigt werden ko¨nnen. Diese Stro¨mung
ist laminar und in Abbildung 6.1 durch Stromlinien dargestellt. Die Form der
Stromlinien ist unabha¨ngig von der Geschwindigkeit fern von der Kugel und
von der Viskosita¨t. Bei Reynolds-Zahlen u¨ber etwa 20 bildet sich hinter der
Kugel ein stationa¨rer Wirbelring, das heißt, die Stro¨mung lo¨st sich teilweise
ab. Mit weiter steigenden Reynolds-Zahlen wa¨chst der Wirbel und ab etwa
Re=400 lo¨sen sich periodisch Wirbel ab. Bei Reynolds-Zahlen u¨ber 3,5·105
wird die Stro¨mung turbulent.
Die vorliegende Arbeit untersucht Tropfen und beschra¨nkt sich auf den
Bereich um Re = 1. Dieser Bereich ist besonders interessant, da er typisch
fu¨r kleine Wassertropfen in der Atmospha¨re ist: Zum Beispiel betra¨gt die
Reynolds-Zahl eins fu¨r frei fallende Wassertropfen mit einem Durchmesser
von 80µm bei ihrer Endgeschwindigkeit von 0,17m/s in Luft bei 5◦C.
Bei Reynolds-Zahlen um 1 ist die Annahme fu¨r schleichende Stro¨mungen
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Abbildung 6.2: Sherwood-Zahlen als Funktion der Reynolds-Zahl gema¨ß ver-
schiedener bekannter theoretischer Untersuchungen. Alle Daten wurden auf
die Schmidt-Zahl Sc = 0,64 umgerechnet.
nicht mehr erfu¨llt, Tra¨gheitskra¨fte ko¨nnen nicht vollsta¨ndig vernachla¨ssigt
werden und das Stro¨mungsfeld weicht von der Lo¨sung von Stokes merklich ab.
Oseen [31] und Proudman und Pearson [32] gaben auf unterschiedliche Weise
fu¨r das Stro¨mungsfeld Lo¨sungen an, die einen erweiterten Gu¨ltigkeitsbereich
haben. Diese Erweiterungen machen sich in Gleichung 3.6 als Terme ho¨herer
Ordnungen in Re bemerkbar: Die Lo¨sung von Stokes entha¨lt nur den ersten
Term, die von Oseen nur die ersten beiden.
Fu¨r die Berechnung des Stofftransports bzw. der Sherwood-Zahl Sh bei
Re ≈ 1 sind hier dementsprechend Berechnungen ungeeignet, die auf dem
Stro¨mungsfeld nach Stokes beruhen. Dazu geho¨rt die Na¨herungslo¨sung von
Acrivos und Taylor [6]. Dagegen gab Rimmer [7] eine Entwicklung fu¨r die
Sherwood-Zahl Shmit Gu¨ltigkeit fu¨r Re < 1 an. Fu¨r ho¨here Reynolds-Zahlen
gibt es abgesehen von der Grenzschichttheorie (siehe [44]) nur numerische
Lo¨sungen wie von Woo und Hamielec [8] oder Dennis et al. [45]. Fu¨r die
Anwendung der Grenzschichttheorie sind jedoch die Grenzschichten in den
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Abbildung 6.3: Sherwood-Zahlen als Funktion der Reynolds-Zahl gema¨ß ver-
schiedener bekannter theoretischer und experimenteller Untersuchungen. Die
Linien bei experimentellen Arbeiten stellen von den jeweiligen Autoren an die
Messpunkte angepasste Kurven dar. Alle Daten wurden auf die Schmidt-Zahl
Sc = 0,64 umgerechnet.
hier vorliegenden Fa¨llen zu dick. Die Lo¨sungen von Acrivos und Taylor [6],
Rimmer [7] und Woo und Hamielec [8] sind in Abbildung 6.2 fu¨r die Schmidt-
Zahl Sc = 0,64 dargestellt.
Die Untersuchungen im Bereich von Reynolds-Zahlen um 1 sind daher
auch deshalb besonders interessant, weil hier die Grenze der analytischen
Na¨herungslo¨sungen liegt, aber auch weil experimentelle Ergebnisse in der
Vergangenheit bei 0,1 < Re < 2 entweder nur wenige Datenpunkte zeigen
(Smolik et al. [14]) oder große Streuung der Sherwood- und Nusselt-Zahl auf-
weisen (Sh bis zu ±10% bei Kinzer und Gunn [9], bis zu ±12% bei Wedding
et al. [13]) und von den Theorien abweichen (Beard und Pruppacher [12],
Smolik et al. [14]). Die Ergebnisse der genannten Arbeiten sind in Abbildung
6.3 und 6.4 dargestellt. Im Rahmen meiner Arbeit konnten zum ersten Mal
in diesem Bereich pra¨zisere Daten aufgenommen werden.
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Abbildung 6.4: Sherwood-Zahlen als Funktion der Reynolds-Zahl gema¨ß ver-
schiedener bekannter theoretischer und experimenteller Untersuchungen. Die
Linien bei experimentellen Arbeiten stellen von den jeweiligen Autoren an die
Messpunkte angepasste Kurven dar. Alle Daten wurden auf die Schmidt-Zahl
Sc = 0,64 umgerechnet.
Die Messungen in diesem Kapitel zeichnen sich durch die große Zahl von
untersuchten Tropfen aus, es sind durchschnittlich mehr als 100 pro Punkt
in Abbildung 6.6 und insgesamt mehr als 700. Das wurde durch ein automa-
tisiertes Messsystem ermo¨glicht. Im Gegensatz zu den meisten anderen Ar-
beiten wurden die Tropfen hier beru¨hrungslos fixiert und vermessen, sodass
der Wa¨rme- und Stofftransport nicht durch Wandkontakte gesto¨rt wird. Ein
Vorteil gegenu¨ber Windkanalexperimenten, wie von Beard und Pruppacher,
bei denen die Tropfen allein durch die Reibungskraft in der Schwebe gehalten
werden, ist die Unabha¨ngigkeit von Gasgeschwindigkeit und Tropfengro¨ße.
Im Anhang B werden die zuvor genannten theoretischen und experimen-
tellen Arbeiten zum Stoff- und Wa¨rmetransport von Kugeln bzw. Tropfen
im Detail vorgestellt.
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6.3 Berechnung der Sherwood-Zahl aus ex-
perimentellen Daten
In diesem Abschnitt wird beschrieben, wie das in Abschnitt 6.1 vorgestellte
Modell fu¨r die Beschreibung der Experimente angewendet wird, die im Ab-
schnitt 6.4 vorgestellt werden. Außerdem wird im Folgenden gezeigt, wie die
Sherwood-Zahl aus experimentell zuga¨nglichen Gro¨ßen berechnet wird.
Zuna¨chst werden die charakteristischen Gro¨ßen definiert: Die charakte-
ristische La¨nge L wird als Tropfendurchmesser L = 2R, die charakteristische
Geschwindigkeit v als die Geschwindigkeit der parallelen Anstro¨mung v∞ de-
finiert und ∆ρA = ρAS − ρA∞ und ∆T = TS − T∞ beziehen sich auf Werte
an der Tropfenoberfla¨che und weit entfernt vom Tropfen.
Als Randbedingung fu¨r die parallel angestro¨mten kugelfo¨rmigen Tropfen
wird ~v = v∞ ~ez weit entfernt vom Tropfen und ~v = 0 an der Tropfenoberfla¨che
gewa¨hlt. Die Massenstromdichte ρA des Wasserdampfes (Stoff A) fern vom
Tropfen ist ρA∞ = 0, da der Tropfen mit reinem Stickstoff angestro¨mt wird.
Auf der Tropfenoberfla¨che wird ρA konstant durch
ρAS = psatMARGTS (6.20)
festgelegt, wobei der Sa¨ttigungsdampfdruck psat u¨ber einer flachen Wassero-
berfla¨che gema¨ß Anhang C von der Oberfla¨chentemperatur TS abha¨ngt. Letz-
tere wiederum wird ebenfalls als konstant angenommen und durch die fol-
gende Energiebilanz bestimmt:∫
S
~qS · ~endA = −hA
∫
S
~jAS · ~endA. (6.21)
Auf der linken Seite steht der Wa¨rmestrom durch die Oberfla¨che, auf der
rechten Seite die pro Zeit entzogenen Verdampfungswa¨rme. Mit der Defini-
tion der Sherwood- und der Nusselt-Zahl wird diese Gleichung zu
Num k (TS − T∞) = −hA ShmD (ρAS − ρA∞), (6.22)
wobei h die Verdampfungswa¨rme pro Masse ist. Die hier vorkommende
Nusselt-Zahl Nu wird durch Annahme von Gleichung 6.18 und 6.19 auf die
Sherwood-Zahl zuru¨ckgefu¨hrt: Nu(Re) = Sh(ReD/a). Damit ergibt sich ei-
ne nichtlineare Gleichung, die in dieser Arbeit numerisch gelo¨st wird. Auch
die Abha¨ngigkeit von h von der Temperatur TS wird dabei beru¨cksichtigt.
Andere Autoren verfahren statt dieser Temperaturberechnung wie folgt:
Wedding et al. [13] benutzen ohne Temperaturmessung die Gleichung Nu =
c1 + c2Re
1/2Sc1/3, was jedoch nicht fu¨r kleine Reynolds-Zahlen gilt. Zhang
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und Davis [30] untersuchen Hexadecan statt Wasser, sodass durch den ge-
ringeren Dampfdruck die Tropfen wesentlich langsamer verdunsten und ih-
re Temperatur mit der Umgebungstemperatur gleichgesetzt werden kann.
Viele Autoren benutzten ein Thermoelement im Tropfen zur Tempera-
turmessung, wodurch allerdings Stoff- und Wa¨rmetransport und Tropfen-
form gesto¨rt werden. Im Kapitel 7 wird dagegen gezeigt, wie ich im Rah-
men meiner Arbeit Tropfentemperaturen beru¨hrungslos durch spontane
Raman-Streuung gemessen habe. Diese Messungen besta¨tigen die Annahme
Nu(Re) = Sh(ReD/a) im Rahmen der Messunsicherheit. Fu¨r die Tempera-
tur T∞ fern vom Tropfen wird die experimentell gemessene Umgebungstem-
peratur eingesetzt.
Um das Experiment durch das Modell mo¨glichst gut zu beschreiben,
wird der Diffusionskoeffizient D von Wasserdampf (Stoff A) und Stick-
stoff (Stoff B) sowie die Wa¨rmeleitfa¨higkeit k, die Wa¨rmekapazita¨t cp und
die dynamische Viskosita¨t η gema¨ß Anhang C bei einer Referenztempera-
tur Tref = (2/3)TS + (1/3)T∞ und einer Referenz-Massendichte ρAref =
(2/3) ρAS+(1/3) ρA∞ berechnet, wie Hubbard et al. [50] vorgeschlagen haben.
Dadurch kann die Sherwood-Zahl in diesem Experiment pra¨ziser bestimmt
werden.
Zur Qualita¨t der im Rahmen meiner Arbeit gewonnenen Daten tra¨gt au-
ßerdem bei, dass der Diffusionskoeffizient D im eigenen Experiment in ruhen-
dem Gas bestimmt wird, denn der Literaturwert ist mit einer Unsicherheit
von ±8% behaftet [76]. Dazu wird die Tatsache verwendet, dass in einem
ruhenden Gas mit ~v = 0 die Sherwood-Zahl einer Kugel Sh = 2 ist [8]. Diese
Messung in ruhendem Gas ermo¨glichte die neu entwickelte elektrodynami-
sche Falle; in einer aerodynamischen Falle ist dies nicht mo¨glich. Bezu¨glich
der Temperaturabha¨ngigkeit von D wird jedoch weiterhin die Gleichung im
Anhang C verwendet.
Experimentell bestimmte Gro¨ßen sind der Tropfendurchmesser d und sei-
ne zeitliche A¨nderung dd/dt. Daraus ergibt sich direkt die Massena¨nderung
des Tropfens pro Zeit
ρL
d
dt
pi
6
d3 =
∫
S
~nAS · ~en dA, (6.23)
wobei ρL die Dichte des flu¨ssigen Wassers ist und sich ~nAS in einen Diffusi-
onsanteil und einen Konvektionsanteil zerlegen la¨sst:
~nAS · ~en = ~jAS · ~en + ρAS~v · ~en. (6.24)
Da auf der Tropfenoberfla¨che ~v = 0 gewa¨hlt wurde gibt es dort kein Konvek-
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tion und man erha¨lt mit der Definition der mittleren Sherwood-Zahl:
Shm = − ρL d
2(ρAS − ρA∞)D
dd
dt
. (6.25)
In diesem Abschnitt wurde gezeigt, wie im Rahmen dieser Arbeit die
Sherwood-Zahl anhand von experimentellen Messwerten fu¨r d, dd / dt, v∞
und T∞ bestimmt wird. Wie im vorigen Abschnitt gezeigt, lassen sich durch
Einfu¨hrung der Sherwood-Zahl die Anzahl der Parameter reduzieren, die im
Experiment zu variieren sind: Obwohl bei festen Werten von D, ∆ρA und L
gemessen wird, la¨sst sich die Ergebnisse auf andere Parameterbereiche u¨bert-
ragen. Zu variieren bleibt die Reynolds-Zahl, wie es in folgenden Abschnitt
experimentell getan wird, und das Verha¨ltnis ν/D (Schmidt-Zahl).
6.4 Experimentelle Untersuchung des Stoff-
transports von Wassertropfen in Stick-
stoff
Im vorhergehenden Abschnitt wurde erla¨utert, wie die Sherwood-Zahl bei
der Tropfenverdampfung berechnet werden kann. Dafu¨r sind folgende expe-
rimentelle Daten no¨tig: Der Tropfendurchmesser d(t) als Funktion der Zeit
t sowie die Temperatur T∞ und die Geschwindigkeit v∞ des umgebenden
Stickstoffs.
Die Bestimmung des Tropfendurchmessers d anhand des elastisch gestreu-
ten Lichts wurde bereits im Abschnitt 3.2.4 beschrieben. Die Temperatur
T∞ wird mit 100Ω-Platin-Widersta¨nden im Stickstoff-Zulauf der Falle und
in der Umgebung im Labor mit einer Messunsicherheit von ±0,3K gemes-
sen. Die Verdampfungsmessung wurde nur dann durchgefu¨hrt, wenn die bei-
den Temperaturen innerhalb der Messunsicherheit u¨bereinstimmen. Dadurch
wird vermieden, dass natu¨rliche Konvektion aufgrund unterschiedlicher Tem-
peraturen von Fallengeha¨use und Gas entsteht. Die Gasgeschwindigkeit wird
mit der Kalibrierkurve im Abschnitt 3.2.6 aus dem Volumenstrom des Gases
ermittelt, der wie im Abschnitt 3.1.3 mit einem Schwebeko¨rperdurchfluss-
messer bestimmt wird.
Vor der Injektion jedes Tropfens wurde die Falle fu¨r mehr als 5 s mit rei-
nem Stickstoff gespu¨lt, um den Wasserdampf der vorhergehenden Tropfen zu
entfernen. Wa¨hrend der Verdampfung des Tropfens wird die Tropfengro¨ße
mit einer Abtastrate von 98,45Hz bestimmt. Da sich wie in Abschnitt 3.2.4
eine Wurzelfunktion daran sehr gut anpassen la¨sst, ist das d2-Gesetz (Glei-
chung 3.2) erfu¨llt und somit βd = −2d d˙ wa¨hrend der Verdampfung eines
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Abbildung 6.5: βd = −2d d˙, bestimmt aus dem Tropfendurchmesser d und
der zeitlichen A¨nderung d˙ des Tropfendurchmessers fu¨r 100 einzelne Tropfen.
einzelnen Tropfens konstant, wobei d der Tropfendurchmesser und d˙ seine
zeitliche Ableitung ist.
Zuna¨chst wurde diese Messung in ruhendem Stickstoff an mehr als 200
Tropfen durchgefu¨hrt. Abbildung 6.5 zeigt das so ermittelte βd fu¨r einen Teil
der Tropfen. Mit der Bedingung Sh = 2 fu¨r Re = 0, die zum Beispiel bei
Woo und Hamielec [8] gezeigt ist, wird der Diffusionskoeffizient D mit dem
mittleren βd = −2d d˙ bestimmt.
Anschließend wurde diese Messung in stro¨mendem Stickstoff fu¨r 7 ver-
schiedene Gasgeschwindigkeiten wiederholt. Mit dem mittleren βd = −2d d˙
wurde jeweils die Sherwood-Zahl mit den Gleichungen 6.20, 6.22 und 6.25 be-
stimmt und als Kreuzungspunkte der Fehlerbalken in Abbildung 6.6 eingetra-
gen. Um Nu(Re) = Sh(ReD/a) anzuwenden wurde ein Polynom 3. Grades
f(Re) so angepasst, dass es mo¨glichst gut mit den u¨ber Nu = f(ReDAB/a)
berechneten Sherwood-Zahlen u¨bereinstimmt. Fu¨r die Reynolds-Zahl nach
Gleichung 6.1 wurde als charakteristische La¨nge L der zeitlich gemittelte
Tropfendurchmesser eingesetzt.
Bei der Messunsicherheit fu¨r die Reynolds-Zahl wurde der Ablesefehler
des Schwebeko¨rperdurchflussmessers, die Unsicherheit durch die Kalibrierung
von ±0,01m/s und eine Messunsicherheit von ±5µm fu¨r den Tropfendurch-
messer beru¨cksichtigt. Eigentlich betra¨gt die Messunsicherheit fu¨r die Bestim-
mung des Tropfendurchmessers ±0,5µm, die ho¨here Messunsicherheit tra¨gt
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jedoch dafu¨r Rechnung, dass fu¨r die Bildung der Reynolds-Zahl der mittlere
Tropfendurchmesser eingesetzt wird und die Verdampfungsrate βd = −2dd˙
wa¨hrend der Verdampfung als konstant betrachtet wird. Die Messunsicher-
heit fu¨r die Sherwood-Zahl wurde aus der Messunsicherheit der Verdamp-
fungsrate βd von ±0,1·10−10m2/s bestimmt, die gleich der Standardabwei-
chung der Messdaten gewa¨hlt wurde.
Wie die in Abschnitt 6.2 vorgestellte Literatur zeigt, ha¨ngt die Sherwood-
Zahl auch wesentlich von der Schmidt-Zahl, dem Verha¨ltnis von kinemati-
scher Viskosita¨t zum Diffusionskoeffizienten ab. Die Schmidt-Zahl betra¨gt
hier im Experiment Sc = 0,64 und wurde nicht vera¨ndert. Es ist jedoch
interessant in weiteren Experimenten auch diese Abha¨ngigkeit zu vermessen,
indem man statt Stickstoff verschiedene andere Gase wie zum Beispiel Heli-
um verwendet. Die Prandtl-Zahl, das Verha¨ltnis von kinematischer Viskosita¨t
zur Temperaturleitfa¨higkeit, betra¨gt in diesem Experiment Pr = 0,72.
Abbildung 6.6 zeigt die Ergebnisse der eigenen Messungen im Vergleich
zu bekannten theoretisch berechneten Daten. Die fu¨r große Reynolds-Zahlen
auf Basis der Grenzschichttheorie ermittelten Formeln von Ranz und Mars-
hall [10, 11] (siehe Gleichung B.6 und Abbildung 6.4) sowie von Wedding et
al. [13] (siehe Gleichung B.9 und Abbildung 6.3) sind hier erwartungsgema¨ß
nicht gu¨ltig. Im Bereich von Reynolds-Zahlen unter 0,4 ist die Abweichung
der theoretisch berechneten Kurven untereinander im Vergleich zur Messun-
sicherheit der eigenen Daten gering, so dass hier nicht zu unterschieden ist.
Im Bereich von Reynolds-Zahlen u¨ber 1 gibt es zu den Formeln von Kronig
und Bruijsten [5] sowie von Rimmer [7] gro¨ßere Abweichungen. Bei steigen-
den Reynolds-Zahlen u¨ber 1 zeichnet sich ein Tendenz zu den numerischen
Berechnungen von Woo und Hamielec [8] ab. Daher sind diese zur theore-
tischen Beschreibung am besten geeignet. Unterhalb von Re = 1 ko¨nnen
die Ergebnisse von Woo und Hamielec [8] am besten durch die analytische
Formel von Acrivos und Taylor [6] (Gleichung B.3) ersetzen werden.
Die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit zeichnen sich durch die große Zahl
von u¨ber 700 untersuchten Tropfen zwischen Re=0,01 und Re=2 aus. Die
Streuung der Messdaten konnte gegenu¨ber denen von Kinzer und Gunn [9],
Smolik et al. [14] und Wedding wesentlich reduziert werden. Auch gegenu¨ber
Beard und Pruppacher ist die Messunsicherheit geringer. Im Gegensatz zu
Wedding et al., Smolik et al. sowie Ranz und Marshall wurden die Tropfen
in meiner Arbeit vo¨llig beru¨hrungslos untersucht. Dadurch sind bei der Aus-
wertung keine Korrekturen fu¨r die Sto¨rung des Stoff- und Wa¨rmetransports
durch die Aufha¨ngung (Kapillare oder Draht) no¨tig.
Im Folgenden wird Schritt fu¨r Schritt diskutiert, wie verschiedene Effekte
die Messung der Sherwood-Zahl beeinflussen ko¨nnen. Dadurch werden die
gemachten Annahmen bzw. Na¨herungen gerechtfertigt.
87
10−1 100
2
2.1
2.2
2.3
2.4
2.5
2.6
Reynolds−Zahl Re
Sh
er
wo
od
−Z
ah
l S
h m
THEORIE:
Woo & Hamielec (1971)
Rimmer (1968)
Acrivos & Taylor (1962)
Kronig & Bruijsten (1951)
 
neu, Polynom 3.Grades
neues Experiment
Abbildung 6.6: Sherwood-Zahl als Funktion der Reynolds-Zahl. Bei den neu-
en Messungen in diesem Kapitel ist die Schmidt-Zahl Sc = 0,64 und die
Prandtl-Zahl Pr = 0,72. Die Daten anderer Arbeiten wurden auf diese
Schmidt-Zahl umgerechnet.
Homogene Tropfentemperatur im Gleichgewicht
Da das verwendete Modell quasistationa¨r ist, jedoch die Tropfentempera-
tur vor der Injektion gleich der Umgebungstemperatur ist, muss im Folgen-
den abgescha¨tzt werden, wann die Tropfentemperatur sich weit genug der
Gleichgewichtstemperatur gena¨hert hat. Chang und Davis [47] zeigen Be-
rechnungen fu¨r Wassertropfen mit einer Anfangstemperatur von 298K in
Luft (298K). Ihnen zufolge weicht schon nach 40ms die Tropfentempera-
tur um weniger als 1,5K von der Gleichgewichtstemperatur ab (10% der
urspru¨nglichen Differenz). Zusa¨tzlich berechnete Belal Al Zaitone [55] nu-
merisch die zeitabha¨ngige Temperaturverteilung in einem umstro¨mten Trop-
fen mit anfa¨nglich 20◦C in Luft von 20◦C. Abbildungen 6.7 und 6.8 zeigen,
88
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
4
6
8
10
12
14
16
18
20
Abstand zur Tropfenmitte r / R
Te
m
pe
ra
tu
r /
 °C
t = 0 ms
t = 5 ms
t = 10 ms
t = ...
Abbildung 6.7: Simulation der zeitabha¨ngigen radialen Temperaturverteilung
in einem verdampfenden Wassertropfen in ruhender Luft. Die Temperatur
der Luft fern vom Tropfen betra¨gt 20◦C der Tropfen hat anfa¨nglich eine
homogene Temperatur von 20◦C und 50µm Durchmesser. Der Abstand r ist
normiert auf den Tropfenradius R. Berechnet von Belal Al Zaitone [55]
dass nach 60ms die Tropfentemperatur im gesamten Tropfen um weniger als
0,2K von der Gleichgewichtstemperatur abweicht. Weil diese Abweichung in-
nerhalb der Messunsicherheit der Temperaturmessung des Stickstoffs liegt,
ist die Annahme der Gleichgewichtstemperatur und der homogenen Tropfen-
temperatur nach 60ms sinnvoll. Um sicher zu gehen, wurden keine Messun-
gen der Verdampfungsrate aus den ersten 500ms nach der Stabilisierung des
Tropfens verwendet.
Die genannten Berechnungen setzten eine kugelsymmetrische Tempera-
turverteilung voraus. Bei verdampfenden Tropfen in einer Stro¨mung ist dies
nicht exakt, da der Stofftransport an der Oberfla¨che o¨rtlich variieren kann.
Dass jedoch die Temperaturunterschiede auf der Tropfenoberfla¨che in diesem
Experiment hinreichend klein sind, wird plausibel, wenn man die Wa¨rme-
leitfa¨higkeit 580·10−3W/(Km) von flu¨ssigem Wasser bei 10◦C und 105 Pa
betrachtet [48], die gegenu¨ber der Wa¨rmeleitfa¨higkeit 25·10−3W/(Km) von
gasfo¨rmigem Stickstoff um mehr als Faktor 20 gro¨ßer ist.
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Abbildung 6.8: Simulation wie in Abbildung 6.7, das Gas stro¨mt jedoch mit
einer Geschwindigkeit von 0,5m/s. Berechnet von Belal Al Zaitone [55]
Radiale Konvektion an der Tropfenoberfla¨che (Stefan-
Strom)
In dem verwendeten Modell wurde angenommen, dass es auf der Tropfeno-
berfla¨che keine Konvektion gibt. Dies bedeutet jedoch, dass dort aufgrund
des Massendichtegradienten des Stoffes B Stickstoff in den Tropfen diffun-
diert. Da im Experiment im Gleichgewichtszustand jedoch kein Stickstoff in
den Tropfen eindringen kann, entsteht eine radiale Stro¨mung vom Tropfen
weg, die die Diffusion des Stickstoffs kompensiert. Diese Konvektion ist unter
dem Begriff
”
Stefan-Strom“ bekannt. Nach den von Fuchs [49] angegebenen
Gleichungen erho¨ht sich bei einem maximalen Dampfdruck von 1000Pa die
pro Zeiteinheit verdampfte Masse um weniger als 0,5%. Dies liegt innerhalb
der Messunsicherheit und wurde deshalb vernachla¨ssigt.
Ra¨umliche Variation des Diffusionskoeffizienten, der
Wa¨rmeleitfa¨higkeit und der Viskosita¨t
In dem in Abschnitt 6.1 beschriebenen Modell wurde angenommen, dass
der Diffusionskoeffizient D, die Wa¨rmeleitfa¨higkeit k, die Wa¨rmekapazita¨t cp
und die dynamische Viskosita¨t η konstant sind. Im vorliegenden Experiment
betra¨gt die Temperatur des Gases typischerweise 278K an der Tropfeno-
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berfla¨che und 296K weit entfernt davon. Der Diffusionskoeffizient von Luft
betra¨gt dort D = 2,29m2/s bzw. D = 2,55m2/s nach Anhang C. In dieser
Arbeit la¨sst sich der Diffusionskoeffizient trotzdem als konstant betrachten,
wenn man seinen Wert bei der Referenztemperatur Tref = (2/3)T0+(1/3)T∞
verwendet. Dies hat sich in der Praxis bewa¨hrt und wird von Hubbard et al.
[50] als die beste Wahl vorgeschlagen.
Dufour-Effekt (Diffusionsthermoeffekt) und Soret-Ef-
fekt (Thermodiffusionseffekt)
Unter dem Dufour-Effekt versteht man den durch einen Konzentrations-
gefa¨lle hervorgerufenen Wa¨rmetransport. Der Soret-Effekt ist dagegen ei-
ne durch ein Temperaturgefa¨lle angetriebene Diffusion. Die Konzentrations-
und Temperaturgefa¨lle im vorliegenden Experiment sind hinreichend klein,
um diese Effekte zu vernachla¨ssigen.
Natu¨rliche Konvektion
Da in der Realita¨t die Massendichte des Gases mit Temperatur und Dampf-
konzentration variiert, entsteht Auftrieb, der eine Stro¨mung hervorruft und
dadurch den Stoff- und Wa¨rmetransport versta¨rkt. Die Grashof-Zahl, die di-
mensionslose Kennzahl fu¨r natu¨rliche Konvektion, betra¨gt in der vorliegen-
den Arbeit maximal 2·10−5 basierend auf der Konzentrationsdifferenz und
4·10−4 fu¨r die Temperaturdifferenz. Singh und Hasan [51] haben den Einfluss
natu¨rlicher Konvektion auf den Wa¨rmetransport bei kleinen Grashof-Zahlen
numerisch berechnet. Fu¨r Gr=0,01 bzw. Gr=0,05 und Pr=0,7 erho¨ht sich
demnach die Nusselt-Zahl von Num=2 auf Num=2,0474 bzw. Num=2,1080
an. Da die Grashof-Zahl im vorliegenden Experiment um mehr als einen Fak-
tor 100 geringer ist, la¨sst sich absehen, dass die Versta¨rkung des Wa¨rme- und
Stofftransports durch natu¨rliche Konvektion im Rahmen der Messunsicher-
heit liegt.
Wa¨rmetransport durch Wa¨rmestrahlung
Wasser absorbiert Laserlicht, erwa¨rmt sich dadurch und versta¨rkt den Stoff-
transport. Bei 500 nm Wellenla¨nge betra¨gt der Absorptionskoeffizient etwa
0,005m−1 [52]. Von einem Laserstrahl mit einer Leistung von 20mW wird
dementsprechend auf einem Absorptionsweg von 50µm eine Leistung von
5µW absorbiert. Dies ist im Vergleich mit dem typischen Energietransport
durch Wa¨rmeleitung von 0,1mW vernachla¨ssigbar.
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Einschra¨nkung der Diffusion durch die Elektroden
Die Einschra¨nkung der Diffusion durch die Elektroden kann den Stofftrans-
port abschwa¨chen. Die Einschra¨nkung ist in jedem Fall geringer als die Ein-
schra¨nkung durch eine gedachte kugelfo¨rmige Schale mit 4mm Radius um das
Zentrum. Verdampft ein Wassertropfen von 50µm Durchmesser vollsta¨ndig
in diese mit Stickstoff gefu¨llte gedachte Kugel, betra¨gt der Stoffmengenanteil
von Wasserdampf 3·10−4 in der homogenen Gasmischung. Das sind nur 3%
des typischen Stoffmengenanteils von 10−2 an der Oberfla¨che der verdunsten-
den Tropfen. Dies gilt jedoch nur nach vollsta¨ndiger Verdampfung nachdem
eine homogene Konzentration erreicht ist. Wa¨hrend der Verdampfung ist die-
ser Wert geringer. Außerdem kann in Wirklichkeit der Wasserdampf in 40%
des gesamten Raumwinkels mindestens 25mm frei bis zur Geha¨usewand dif-
fundieren. Daher kann man den Einfluss der Einschra¨nkung der Diffusion auf
die Verdampfungsrate im Rahmen der Messunsicherheit vernachla¨ssigen.
Abweichung des Stro¨mungsfelds in der Falle ohne Trop-
fen von einer Parallelstro¨mung
Das vollsta¨ndige Stro¨mungsfeld kann nur durch numerische Berechnungen
gewonnen werden. Im Folgenden werden jedoch einige Abscha¨tzungen vorge-
stellt, die plausibel machen, dass das Stro¨mungsfeld um das Fallenzentrum
ohne Tropfen hier hinreichend mit einer Parallelstro¨mung u¨bereinstimmt.
Die Stro¨mung in der Gaszufu¨hrung, das heißt im Inneren der unteren
Innenelektrode, ist laminar, weil die Reynolds-Zahl bezogen auf den Durch-
messer der Gaszufu¨hrung im Experiment weniger als 200 betra¨gt. Da der
Innendurchmesser der Innenelektrode konstant 2mm fu¨r mehr als 30mm be-
tra¨gt, kann man von einer Poiseuille-Stro¨mung am Ende der Ro¨hre ausgehen.
Es ist zu erwarten, dass das Geschwindigkeitsprofil in der horizontalen Ebe-
ne durch das Fallenzentrum mit dem parabelfo¨rmigen Geschwindigkeitsprofil
der Poiseuille-Stro¨mung am Ende der Ro¨hre a¨hnlich ist, da der Abstand nur
doppelt so groß wie der Durchmesser ist.
In einem parabelfo¨rmigen Geschwindigkeitsprofil ist bei etwa 1/3 des In-
nenradius die Geschwindigkeit nur 10% geringer als die Geschwindigkeit im
Zentrum. Weil das Konzentrationsfeld um den Tropfen im Gleichgewicht in
ruhendem Gas proportional zu 1/r ist und 1/3 des Innenradius hier stets
mehr als 13 Tropfenradien entspricht, betra¨gt die Dampfkonzentration dort
weniger als 8% der Konzentration an der Tropfenoberfla¨che. Diese Werte zei-
gen, dass die Konzentration dort gering ist, wo die Geschwindigkeitsabwei-
chung groß ist. Da in der Regel das Geschwindigkeitsprofil u¨ber dem Ende der
Innenelektrode eher verbreitert wird, werden Abweichungen noch geringer.
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Deshalb wird der Einfluss der Abweichung des Stro¨mungsfelds vernachla¨ssigt.
Wa¨hrend der Kalibrierung der Gasgeschwindigkeit wurde das elektri-
sche Wechselfeld mo¨glichst klein eingestellt, um die Kraft auf den Tropfen
mo¨glichst pra¨zise zu messen. Dabei wurden keine zusa¨tzlichen Oszillationen
oder zufa¨lligen Bewegungen beobachtet die auf eine instationa¨re Stro¨mung
oder auf Turbulenz hindeuten.
Reinheit der Tropfen
Die Wassertropfen wurden durch einen Druckkopf erzeugt, der vor jeder
Messreihe sorgfa¨ltig gereinigt, gespu¨lt und mit zweifach destilliertem Was-
ser gefu¨llt wurde. Da βd zwischen verschiedenen Messreihen nicht mehr als
zwischen aufeinanderfolgenden Tropfen abweicht, wird der Einfluss von Ver-
unreinigungen vernachla¨ssigt.
Reinheit des Stickstoffs
Der Stickstoff fu¨r die Stro¨mung in der Falle wurde in einer Gasflasche aufbe-
wahrt. Der Hersteller gibt einen Volumenanteil von Wasserdampf von weniger
als 3·10−5 an. Dies entspricht etwa 0,3% der typischen Wasserdampfkonzen-
tration an der Tropfenoberfla¨che und wird vernachla¨ssigt.
Kontinuumsannahme
Das Konzept der Sherwood-Zahl beruht darauf, dass das Gas als ein Konti-
nuum betrachtet wird. Dies ist nicht gerechtfertigt bei kleinen Gasdichten,
bei denen die mittlere freie Wegla¨nge der Moleku¨le in der Gro¨ßenordnung
der Tropfengro¨ße liegt. An der Tropfenoberfla¨che kann dann zum Beispiel
ein Temperatursprung entstehen oder die Haftbedingung nicht mehr erfu¨llt
sein. In diesem Zusammenhang wird die Knudsen-Zahl Kn, das Verha¨ltnis
des Tropfenradius zur mittleren freien Wegla¨nge, verwendet. Im Grenzfall
von Kn gegen Unendlich liegt der Bereich freier Moleku¨lbewegung vor. Der
Grenzfall von Kn gegen 0 ist der Kontinuumsbereich. Mit Hilfe des Diffusi-
onskoeffizienten wurde fu¨r das vorliegenden Experiment eine Knudsen-Zahl
von 0,005 berechnet [18]. In diesem Bereich ist die Kontinuumsannahme sinn-
voll.
Verformung des Tropfens
Rayleigh berechnete die Resonanzfrequenz von Tropfen [57]: Bei reinen unge-
ladenen Wassertropfen von 50µm Durchmesser liefert seine Formel 500 kHz
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als Resonanzfrequenz. Da diese Frequenz weit entfernt ist von der typischen
Frequenz des elektrischen Wechselfelds in der Falle von 200Hz, kann die Ver-
formung des Tropfens vernachla¨ssigt werden. Außerdem wurden zusa¨tzliche
Messungen von optischen Strukturresonanzen wie in Kapitel 4 durchgefu¨hrt,
die sich bei Verformungen stark a¨ndern. Auch dabei gab es keine Hinweise
auf Verformungen.
Dampfdruckerho¨hung an gekru¨mmten Oberfla¨chen
(Kelvin-Effekt)
Mit abnehmender Tropfengro¨ße, wird die Kru¨mmung der Oberfla¨che sta¨rker.
Die dadurch verursachte Erho¨hung des Sa¨ttigungsdampfdrucks ist unter dem
Begriff Kelvin-Effekt bekannt. Bei einem Wassertropfen von 2µm Durchmes-
ser ist der Sa¨ttigungsdampfdruck 0,1% ho¨her als an einer flachen Wasserober-
fla¨che [53]. Da hier nur gro¨ßere Tropfen vermessen wurden, wurde die daraus
folgende Erho¨hung der Stofftransports vernachla¨ssigt.
Schwingungen der Tropfenposition
Bei verdampfenden Tropfen wird das elektrische Gleichfeld zur Kompensa-
tion der Gewichtskraft fortlaufend nachgeregelt, um Tropfenschwingungen
zu vermeiden. Da jeder Regelkreis eine Verzo¨gerung hat, lassen sich diese
Schwingungen nie vollsta¨ndig unterdru¨cken. Die Amplitude der Schwingun-
gen im vorliegenden Experiment betra¨gt in der Regel weniger als 10µm. Um
den Einfluss auf den Stofftransport zu testen, wurde die Amplitude bewusst
auf mehrere Tropfendurchmesser erho¨ht. Dabei blieb die Verdampfungsrate
im Rahmen der Messunsicherheit unvera¨ndert. Das besta¨tigt, dass Tropfen-
schwingungen hier vernachla¨ssigt werden ko¨nnen.
Stro¨mung innerhalb des Tropfens
Durch Scherkra¨fte an der Oberfla¨che eines Tropfens in einem viskosen Gas
wird eine Stro¨mung im Inneren des Tropfens hervorgerufen (siehe Lo¨sung
von Rybczynski und Hadamard, [56]). Die innere Stro¨mung kann die Rela-
tivgeschwindigkeit zwischen der Tropfenoberfla¨che und der ungesto¨rten Gas-
stro¨mung reduzieren. Daher ist eine Erniedrigung der Stofftransports zu er-
warten. Da die dynamische Viskosita¨t von flu¨ssigem Wasser bei Raumtempe-
ratur 50mal ho¨her als die von Stickstoff ist, sind im vorliegenden Experiment
jedoch keine merklichen Einflu¨sse zu erwarten.
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Elektrische Ladungen an der Tropfenoberfla¨che
Experimente wie die von Leisner et al. [16] zeigen, dass die elektrische Ladung
eines Tropfens solange erhalten bleibt, bis Tropfeninstabilita¨ten auftreten.
Hohe Ladungsdichten an der Tropfenoberfla¨che ko¨nnen die Verdunstungsrate
erniedrigen, wie Bhalwankar et al. [54] beobachtet haben. Deshalb wurde im
vorliegenden Experiment die elektrische Spannung zwischen dem Tropfenge-
nerator und der Ladeelektrode um Faktor 3 reduziert um die Tropfenladung
zu variieren. Dabei wurde keine Vera¨nderung der Verdunstungsrate beob-
achtet. Außerdem konnte keine nennenswerte Abweichung vom d2-Gesetz be-
obachtet werden, die auf den Einfluss elektrischer Ladungen schließen la¨sst.
Deshalb kann der Einfluss der elektrischen Ladung auf den Stofftransport
vernachla¨ssigt werden.
6.5 Zusammenfassung
In diesem Kapitel wurde ein U¨berblick u¨ber bereits bekannte theoretische
und experimentelle Arbeiten zur Bestimmung der Sherwood-Zahl von Kugeln
bzw. Tropfen bei Reynolds-Zahlen um 1 gegeben [6, 7, 8, 9, 12, 13, 14, 30].
Dabei wurde gezeigt, dass diese teilweise erheblich voneinander abweichen.
Die bekannten experimentellen Datensa¨tze weisen teilweise starke Streu-
ung auf oder wurden nicht beru¨hrungslos gewonnen. Deshalb wurden eigene
beru¨hrungslose Messungen mit der im Rahmen meiner Arbeit neu entwickel-
ten elektrodynamischen Falle an Wassertropfen in Stickstoff durchgefu¨hrt.
Dieses Experiment zeichnet sich besonders durch die große Zahl von mehr als
700 untersuchten Tropfen aus und durch die beru¨hrungslose Untersuchungs-
methode. Auf Grundlage der statistischen Streuung der Messungen wird fu¨r
die Messunsicherheit der Sherwood-Zahl 0,015 angegeben, die geringer ist als
bei den bisher bekannten Arbeiten. Aufgrund der Ergebnisse kann von den
theoretischen Berechnungen in dem hier untersuchten Bereich bis Re = 2
das numerische Verfahren von Woo und Hamiliec [8] empfohlen werden. In
der Diskussion wurden alle wichtigen verwendeten Annahmen und Na¨herun-
gen begru¨ndet. Die Tropfentemperatur wurde hier fu¨r die Bestimmung von
Sh berechnet. Im na¨chsten Kapitel wird sie durch beru¨hrungslose Tempera-
turmessung experimentell besta¨tigt. Bei den Versuchsbedingungen waren die
Schmidt-Zahl und die Prandtl-Zahl konstant (Sc = 0,64 und Pr = 0,72). Mit
der im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Falle lassen sich durch Austausch
des Gases weitere Schmidt- und Prandtl-Zahlen untersuchen. Der Bereich
der mo¨glichen Reynolds-Zahl war in diesem Experiment durch die maximale
Spannung der Gleichspannungsversta¨rkung begrenzt, die mit der zula¨ssigen
Reibungskraft am Tropfen verbunden ist. In weiteren Experimenten kann der
Bereich jedoch vermutlich u¨ber Re = 2 erweitert werden.
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In dieser Arbeit wurde der Wa¨rme- und Stofftransport von Tropfen pra¨zi-
ser als bisher bestimmt. Das liefert einen wichtigen Beitrag zur Verbesserun-
gen von Spray- und Aerosolmodellen fu¨r unsere Atmospha¨re und unser Kli-
ma, bei Spru¨htrocknern, im Pflanzenschutz, in Verbrennungsmotoren. Außer
in der letzten Anwendung spielt dabei Wasser eine wichtige Rolle.
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Kapitel 7
Temperaturen verdampfender
Tropfen in Stro¨mungen bei
Reynolds-Zahlen um eins
Im vorigen Kapitel wurde davon ausgegangen, dass der Wa¨rmetransport in
gleicher Weise wie der Stofftransport von der Gasgeschwindigkeit abha¨ngt.
Um das experimentell zu u¨berpru¨fen, ist es no¨tig, die Tropfentemperatur zu
messen. Die von mir durchgefu¨hrten und in diesem Kapitel vorgestellten Un-
tersuchungen zum Einfluss der Stro¨mung auf die Verdampfung von Einzel-
tropfen ist die erste, bei der Tropfentemperaturen beru¨hrungslos gemessen
werden konnten. Dies wurde durch die im Rahmen meiner Arbeit neu entwi-
ckelte Geometrie der Paulfalle ermo¨glicht. Dadurch sind keine Korrekturen
fu¨r die Sto¨rung des Wa¨rme- und Stofftransports durch Wandkontakte no¨tig.
Zum ersten Mal werden hier Ergebnisse aus einer Temperaturmessung an
einzelnen Wassertropfen mit spontaner Raman-Streuung vorgestellt. Neben
der zeitlich gemittelten Temperaturmessung, werden auch Messergebnisse mit
1/3 s Auflo¨sung gezeigt. Mit diesen erfolgreichen Messungen konnte im Rah-
men ihrer Messunsicherheit die Annahmen zur Analogie von Wa¨rme- und
Stofftransport im vorigen Kapitel besta¨tigt werden.
Abschnitt 7.1 gibt eine U¨bersicht u¨ber bekannte Temperaturmesstechni-
ken und stellt sie der hier angewendeten Methode gegenu¨ber. Abschnitt 7.2
fasst die bisherigen experimentellen Untersuchungen des Wa¨rmetransports
von Tropfen im Bereich von Reynolds-Zahlen um 1 zusammen. Im Abschnitt
7.3 wird die Durchfu¨hrung und die Auswertung des Experiments beschrie-
ben. Anschließend werden die Ergebnisse vorgestellt und diskutiert. Der Ver-
suchsaufbau zur Aufnahme der Raman-Spektren wurde bereits in Abschnitt
3.2.7 gezeigt.
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7.1 Temperaturmesstechniken fu¨r Einzel-
tropfen
In diesem Abschnitt werden verschiedene Techniken vorgestellt und vergli-
chen, die zur Temperaturmessung von Einzeltropfen in Frage kommen.
Thermoelement
Die Messung mit einem Thermoelement im Kontakt mit dem Tropfen ist
am einfachsten zu handhaben. Durch den Kontakt des Tropfens mit der Ap-
paratur ist jedoch eine Beeinflussung des Tropfens nicht zu vermeiden. Je
kleiner der Tropfen im Vergleich zum Thermoelement ist, um so sta¨rker wer-
den allerdings unter anderem die Form und der Wa¨rme- und Stofftransport
des Tropfens gesto¨rt. Thermoelemente zur Messung des Wa¨rmetransports
verdunstender Tropfen wurde zum Beispiel von Ranz und Marshall [10, 11],
Schwarz und Smolik [58], Smolik et al. [14], Downing [59] und vielen an-
deren eingesetzt. Die Temperaturmessung in der vorliegenden Arbeit durch
Raman-Streuung hat den Vorteil, dass erfolgreich Temperaturen gemessen
wurden, ohne dass Korrekturen fu¨r die Sto¨rung des Wa¨rme- und Stofftrans-
ports durch den Kontakt zum Tropfen no¨tig sind.
Mie-Streuung
Wenn fu¨r die Tropfen die Zuordnung des Brechungsindexes zu einer Tempe-
ratur bekannt und eindeutig ist, la¨sst sich die Temperatur von homogenen
kugelfo¨rmigen Tropfen durch Auswertung der Mie-Streuung bestimmen. Da-
zu wird ha¨ufig der Winkel des ersten Regenbogens verwendet, der nur wenig
von der Tropfengro¨ße abha¨ngt. Diese Methode wurde zum Beispiel von van
Beeck et al. [60] eingesetzt. Fu¨r das Ziel der vorliegenden Arbeit, Tropfen-
temperaturen zwischen 0◦C und 10◦C zu messen, ist diese jedoch Methode
nicht sinnvoll, da sich der Brechungsindex in diesem Bereich nur um 0,0003
a¨ndert (siehe [61]), weil der Brechungsindex von flu¨ssigem Wasser bei 0◦C
ein Maximum hat. Die von Duft und Leisner [61] erreichte Messunsicher-
heit von 8·10−5 entspricht dann einer Messunsicherheit von etwa 3K fu¨r die
Temperatur. Die Temperaturmessung der Mie-Streuung hat gegenu¨ber der
Raman-Streuung den Nachteil, dass die Mie-Theorie nur fu¨r kugelfo¨rmige
und homogenen Tropfen gilt. Fu¨r andere Tropfen ist die Berechnung der
Lichtstreuung unter Umsta¨nden sehr aufwa¨ndig oder noch nicht genu¨gend
untersucht. Einen Beitrag zur Erweiterung und U¨berpru¨fung dieser Theori-
en liefern die Untersuchungen im Kapitel 5. Fu¨r die Zukunft ist der Einsatz
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von Femtosekundenpulsen, wie im Kapitel 4 vorgestellt, vielversprechend, da
dadurch Interferenzeffekte teilweise verschwinden, die bei Beleuchtung mit
monochromatischem Laserlicht bisher die Messunsicherheit des Regenbogen-
winkels begrenzen [2].
Laserinduzierte Fluoreszenz und Phosphoreszenz
Fluoreszenzspektren ha¨ngen in der Regel von der Temperatur ab, wobei ent-
weder die Fluoreszenz des zu untersuchenden Materials oder eines zugegebe-
nen Farbstoffs benutzt werden kann (wie z.B. in [62]). Li et al. [63] zum Bei-
spiel untersuchten Fluoreszenz in Wasserdampf im infraroten Wellenla¨ngen-
bereich, Berichte u¨ber Fluoreszenz von flu¨ssigem Wasser sind jedoch nicht
bekannt. Deshalb kommt fu¨r die laserinduzierte Fluoreszenz an Wassertrop-
fen nur der Zusatz eines Farbstoffs in Frage. Laserinduzierte Phosphoreszenz
unterscheidet sich im Wesentlichen von Fluoreszenz durch die la¨ngere Zeit
zwischen Absorption und Emission. Sie wurde zum Beispiel von Bru¨bach
et al. [64] angewendet. Die Zugabe von Farbstoffen fu¨r die laserinduzier-
te Fluoreszenz oder Phosphoreszenz hat den Nachteil, dass dadurch mo¨gli-
cherweise die Verdampfung des Tropfens beeinflusst wird und sich wa¨hrend
der Verdampfung die Farbstoffkonzentration a¨ndern kann. In der vorliegen-
den Arbeit wurden durch die Verwendung der Raman-Streuung erfolgreich
Temperaturen von Wassertropfen ohne Zusa¨tze gemessen und dadurch deren
mo¨gliche Einflu¨sse auf die Verdampfung von vornherein ausgeschlossen.
Brillouin-Streuung
Unter Brillouin-Streuung versteht man die inelastische Streuung von Licht an
Schallwellen. Die Temperatur eines Materials la¨sst sich damit messen, da sie
die Schallgeschwindigkeit beeinflusst. Theoretisch wurde Brillouin-Streuung
in Einzeltropfen von Ching et al. [65] untersucht, zur Temperaturmessung an
Einzeltropfen sind jedoch keine Ergebnisse bekannt. Der Grund ist vermut-
lich der Vorteil der Raman-Streuung, dass in der Regel die Streuquerschnitte
gro¨ßer sind und das inelastisch gestreute Licht durch die gro¨ßere Frequenz-
verschiebung [66] leichter vom nicht-elastisch gestreuten zu trennen ist.
Thermochrome Flu¨ssigkristalle
Durch Analyse des von thermochromen Flu¨ssigkristallen reflektierten Lichts
la¨sst sich ihre Temperatur bestimmen. Thermochrome Flu¨ssigkristalle gibt
es auch in verkapselter Form, so dass sie auch in Flu¨ssigkeiten wie Wasser
verteilt eingesetzt werden ko¨nnen. Von Richards und Richards [4] wurden
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sie in Einzeltropfen von 1mm Durchmesser verwendet, die an einer Faser
aufgeha¨ngt waren. Aufgrund der Gro¨ße der Kapseln ist diese Methode fu¨r
Tropfen mit Durchmessern unter 50µm, die in dieser Arbeit untersucht wur-
den, ungeeignet.
Infrarotthermographie
Das Spektrum und die Intensita¨t von thermisch erzeugter Strahlung la¨sst
Ru¨ckschlu¨sse auf die Temperatur des Strahlers zu. Tuckermann et al. [67]
verwendeten ein Thermographie-System fu¨r Temperaturmessungen an Ein-
zeltropfen zwischen 1 und 2mm Durchmesser in einer akustischen Falle. Die-
ses System wertet die Gesamtintensita¨t im Wellenla¨ngenbereich zwischen
8 und 12µm aus. Die Infrarot-Thermographie bei Wasser misst die Ober-
fla¨chentemperatur, da Wasser in diesem Wellenla¨ngenbereich stark absor-
biert. Im Gegensatz dazu wird mit der von mir angewandten Technik die
Temperatur innerhalb des Tropfens gemessen. Temperaturmessungen durch
Infrarot-Thermographie und spontane Raman-Streuung sind also komple-
menta¨re Techniken, deren Kombination bei nicht homogenen Temperatur-
verteilungen im Tropfen sehr interessant ist.
Spontane Raman-Streuung
Die inelastische Streuung von Licht unter Wechselwirkung mit einzelnen
Moleku¨lschwingungen und -rotationen wird als Raman-Streuung bezeich-
net. Bei der Streuung kann sowohl Licht gro¨ßerer Wellenla¨nge (Stokes-
Raman-Streuung) als auch Licht kleinerer Wellenla¨nge (Anti-Stokes-Raman-
Streuung) entstehen. Die spontane Raman-Streuung wurde in der vorliegen-
den Arbeit zur Temperaturmessung verwendet, weil sie beru¨hrungslos ist,
weil keine Zugabe von Farbstoffen no¨tig ist und weil sie auch fu¨r kleine Trop-
fen von unter 50µm Durchmesser geeignet ist. Zur Temperaturmessung von
Tropfen ko¨nnen verschiedene Bereiche des Streuspektrums verwendet wer-
den.
In dieser Arbeit wurde wie bei Vehring und Schweiger [68] die OH-Streck-
schwingungsbande der Stokes-Raman-Streuung zur Temperaturmessung ver-
wendet, weil sie die intensivste ist.
Vehring und Schweiger [68] zeigen eine Temperaturmessung zwischen
36◦C und 66◦C an einer Kette von Wassertropfen mit einem mittleren Durch-
messer von 35µm. Sie verwenden das Verha¨ltnis der Intensita¨t der Raman-
Streuung der OH-Streckschwingungen in den Bereichen von 3038 cm−1 bis
3425 cm−1 und von 3425 cm−1 bis 3600 cm−1. Dafu¨r wird eine Messgenauig-
keit von ±1K angegeben. Da sich die Tropfen in der Kette gegenseitig durch
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den Dampf beeinflussen, sind die Messungen in der vorliegenden Arbeit bes-
ser geeignet, um die Eigenschaften einzelner Tropfen zu untersuchen.
Lu¨bben et al. [69] verwenden statt der OH-Schwingungsbande der
Stokes-Streuung das Intensita¨tsverha¨ltnis zwischen Stokes- und Anti-Stokes-
Streuung. Sie haben die Temperatur einzelner Schwefelsa¨ure-Wasser-Partikel
in einer optischen Falle zwischen 180K und 300K gemessen. Dazu wurde das
Verha¨ltnis der Intensita¨ten einer Schwefelsa¨ure-Linie der Stokes- und der
Anti-Stokes-Raman-Streuung bei 440 cm−1ausgewertet. Die Messung wurde
fu¨r verdu¨nnte Schwefelsa¨ure sowohl an Partikeln von 20µm Durchmesser als
auch in einem Beha¨lter durchgefu¨hrt. Die Messgenauigkeit fu¨r Tropfen wurde
mit ±10K angegeben, falls optische Resonanzen im Tropfen zu vernachla¨ssi-
gen sind. Die Abha¨ngigkeit der Wellenla¨nge der OH-Streckschwingungsbande
des Wassers von der Temperatur wurde in meinen Untersuchungen zwar be-
obachtet, aber nicht zu Messung verwendet.
In dieser Arbeit wird die Abha¨ngigkeit der Form der OH-Streckschwing-
ungsbande von der Temperatur verwendet. Diese Abha¨ngigkeit kann man in
einem Modell erkla¨ren, das von zwei Arten von Wassermoleku¨len ausgeht,
den u¨ber Wasserstoffbru¨cken gebundenen Wassermoleku¨len und den unge-
bundenen [70]: Da die Energie der Streckschwingungen im gebundenen Mo-
leku¨l gro¨ßer ist, ist auch die Wellenla¨ngena¨nderung bei der Raman-Streuung
gro¨ßer. Die Spektren der beiden Arten u¨berlagern sich, ergeben aber nur ein
gemeinsames Maximum, weil die Wellenla¨ngena¨nderung nur gering ist. Da
mit steigender Temperatur der Anteil der u¨ber Wasserstoffbru¨cken gebun-
denen Moleku¨le abnimmt, verringert sich auch ihr Beitrag zum Spektrum.
Dadurch a¨ndert sich die Form des Spektrums mit der Temperatur.
Stimulierte Raman-Streuung
Bei ausreichend hohen Leistungsdichten des Lichts treten nichtlineare op-
tische Prozesse wie die stimulierte Raman-Streuung auf, die die Streuung
versta¨rken. Tropfen wirken als optische Resonatoren, so dass bei gleicher
Laserleistung ho¨here Leistungsdichten auftreten ko¨nnen. Die Stimulierte
Raman-Streuung entsteht dort durch die Energieverteilung der resonanten
Moden hauptsa¨chlich in der Na¨he der Oberfla¨che. Damit wurden bereits
Konzentrationsmessungen in Tropfen nahe der Oberfla¨che durchgefu¨hrt [71].
Temperaturmessungen sind auch denkbar, Ergebnisse dazu liegen allerdings
nicht vor.
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7.2 Messungen des Wa¨rmetransports von
Kugeln bei Reynolds-Zahlen um eins
Die Nusselt-Zahl als dimensionslose Gro¨ße, die den Wa¨rmetransport be-
schreibt, wurde im Kapitel 6 bereits eingefu¨hrt und diskutiert. Im folgenden
wird ein U¨berblick u¨ber bereits bekannte experimentelle Ergebnisse gegeben,
die hier relevant sind:
Die experimentelle Bestimmung der Abha¨ngigkeit der Nusselt-Zahl von
der Reynolds-Zahl wurde von Ranz und Marshall [11], Smolik et al. [14],
Schwarz und Smolik [58], Downing [59], Beard und Pruppacher [12], Yuen and
Chen [72] und vielen anderen durchgefu¨hrt. Im Bereich von Reynolds-Zahlen
in der Na¨he von 1 liegen dazu jedoch an experimentellen Daten ausschließlich
die in Abbildung 7.1 gezeigten von Smolik et al. und Yuge vor.
Smolik et al. [14] untersuchten Wassertropfen in Luft mit einem Durch-
messer zwischen 0,7mm und 1,4mm bei Lufttemperaturen zwischen 294K
und 302K. Die Tropfen wurden an einem Thermoelement aufgeha¨ngt, die
Reynolds-Zahl lag zwischen 1,2 und 64, die Prandtl-Zahl betrug Pr = 0, 73.
Yuge zeigt in [73] Ergebnisse fu¨r Nusselt-Zahlen von Kugeln bei Reynolds-
Zahlen von 3,5 bis 1,44·105. Diese wurden mit festen Metallkugeln von 1mm
bis 6mm Durchmesser in einem Windkanal gewonnen. Sie geben Pr = 0,715
als Prandtl-Zahl an.
Da im Bereich der Reynolds-Zahlen Re von 0,1 bis 10 und Prandtl-Zahlen
Pr um 0,7 nur wenige experimentell ermittelte Nusselt-Zahlen Nu fu¨r Kugeln
vorliegen und diese zudem mit Messunsicherheiten u¨ber ±8% behaftet sind
und mit kontaktbehafteten Messmethoden gewonnen wurden, sind weitere
Untersuchungen wie in dieser Arbeit sinnvoll.
In Abbildung 7.1 ist zur Orientierung auch die theoretisch hergeleitete
Gleichung B.3 von Acrivos und Taylor [6] und der von Ranz und Marshall
[10, 11] gewonnene Zusammenhang gezeigt, der aus Gleichung B.6 durch
Ersetzen von Sh, Sc und K durch Nu, Pr bzw. 0,6 hervorgeht.
Meine experimentellen Ergebnisse der Temperaturmessung werden in Ab-
schnitt 7.3.2 gezeigt.
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Abbildung 7.1: Neue und bekannte Ergebnisse zur Abha¨ngigkeit der Nusselt-
Zahl von der Reynolds-Zahl. Die bekannten Ergebnisse wurden fu¨r die
Prandtl-Zahl 0,70 umgerechnet. Die neuen Ergebnisse gehen aus Kapitel 6
zusammen mit der Annahme Nu(Re) = Sh(RePr/Sc) hervor, wobei Sh
die Sherwood-Zahl, Pr die Prandtl-Zahl und Sc die Schmidt-Zahl ist (siehe
Anhang A).
7.3 Experimentelle Untersuchung von Was-
sertropfen in Stickstoff
7.3.1 Temperaturkalibrierung
Die Temperatura¨nderung abha¨ngig vom Verha¨ltnis der Intensita¨t der Raman-
Streuung bei 584 nm und 579 nm Wellenla¨nge wurde unter Beleuchtung
durch einem Laser mit 488 nm Wellenla¨nge wie folgt kalibriert: Eine wa¨rme-
geda¨mmte Ku¨vette wurde mit einem Eis-Wasser-Gemisch gefu¨llt und der
Laserstrahl auf die Mitte der Ku¨vette fokussiert. Nachdem das Eis geschmol-
zen war, erwa¨rmte sich das Wasser innerhalb von etwa 5 Stunden von 0◦C bis
auf 22◦C. Die Temperatur wurde alle 15 s mit Hilfe eines 100-Ohm-Platin-
Widerstands gemessen. Das gestreute Licht wurde in gleicher Weise wie bei
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Abbildung 7.2: Unbearbeitete Spektren von Wasser in einer Ku¨vette bei Tem-
peraturen zwischen 2◦C und 22◦C bei einer Beleuchtung mit Laserlicht von
488 nm Wellenla¨nge. Das Maximum wurde auf eins normiert.
der Messung an Tropfen mit dem Spektrograph analysiert. Die Winkel, insbe-
sondere der Winkel des Interferenzfilters, wurden jedoch zwischen den Mes-
sungen beim Neujustieren um wenige Grad vera¨ndert. Die Belichtungszeit
des CCD-Chips betrug jeweils 60 s. Anschließend wurden die Spektren ad-
diert, die jeweils in Temperaturbereichen von 2K aufgenommen wurden. Das
Ergebnis eines Messdurchgangs ist in Abb. 7.2 dargestellt. Das Maximum der
Kurven wurde auf 1 normiert. Die Spektren lassen sich wie folgt interpretie-
ren: Das Hauptmaximum zwischen 570 nm und 595 nm entsteht durch das
Licht der Raman-Streuung. Dem u¨berlagert ist ein Spektrum, das in diesem
Bereich mit steigenden Wellenla¨ngen exponentiell abfa¨llt und durch Fluo-
reszenz des Mantels um die Ku¨vette entsteht. Bei niedrigen Temperaturen
ist das Licht der Raman-Streuung demgegenu¨ber schwa¨cher, weil Konden-
sation der Raumfeuchte an der Ku¨vette aufgetreten ist und das Kondensat
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Abbildung 7.3: Bearbeitete Spektren von Wasser in einer Ku¨vette bei Tem-
peraturen zwischen 2◦C und 22◦C und bei einer Beleuchtung mit Laserlicht
von 488 nm Wellenla¨nge. Das jeweils mit einem Faktor multiplizierte Spek-
trum der leeren Ku¨vette und eine Konstante wurden von den Spektren in
Abbildung 7.2 abgezogen. Das Maximum wurde auf eins normiert.
die Abbildung auf den Eingangsspalt des Spektrographen beeintra¨chtigt. Das
Spektrum ist als Produkt mit der Transmission (siehe Abbildung 7.5) durch
den Interferenzfilter entstanden. Dies erkla¨rt die Kante bei 550 nm, das da-
neben liegende Maximum und die Unebenheiten in der Kurve u¨ber 600 nm.
Nach dem Entleeren der Ku¨vette wurde ebenfalls das Spektrum aufge-
nommen. Von den Spektren in Abb. 7.2 wurde dieses jeweils mit einem Fak-
tor und einer Konstante abgezogen, die so gewa¨hlt sind, dass die Intensita¨t
unterhalb 562 nm und oberhalb 600 nm minimal wird. Das Ergebnis ist in
Abb. 7.3 zu sehen. Die Kurven geho¨ren von links nach rechts zu steigenden
Temperaturen von 2◦C, 4◦C, 6◦C, . . . 22◦C.
Wie auch von Walrafen et al. [74] gemessen, wird hier mit zunehmender
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Abbildung 7.4: Temperaturkalibrierung. Verha¨ltnis der Intensita¨t im Wel-
lenla¨ngenbereich 583 nm bis 585 nm zur Intensita¨t im Bereich 578 nm bis
580 nm (siehe Abbildung 7.3). Die Ergebnisse der drei Messungen wurden
wie angegeben skaliert, so dass sich eine gemeinsame Gerade anpassen la¨sst.
Temperatur die Intensita¨t zwischen 583 nm und 585 nm relativ zur Intensita¨t
zwischen 578 nm und 580 nm gro¨ßer. Allerdings sind hier die Verha¨ltnisse
kleiner, was durch den Einfluss des Interferenzfilters erkla¨rt werden kann.
Die Kalibrierung wurde zweimal wiederholt und jeweils das Verha¨ltnis R
der Intensita¨t im Wellenla¨ngenbereich 583 nm bis 585 nm zur Intensita¨t im
Bereich 578 nm bis 580 nm bestimmt. Dies ist in Abb. 7.4 gezeigt. Die Werte
aus jedem Durchgang wurden mit einem Faktor korrigiert, sodass die Abwei-
chung minimal wird. Die Abweichung um diesen Faktor la¨sst sich durch das
Neujustieren der Optik zwischen den Messungen erkla¨ren: Die Transmissi-
onskurve des Interferenzfilters zeigt laut Datenblatt des Herstellers mehrere
Minima und Maxima (Abbildung 7.5) und ha¨ngt vom Einfallswinkel ab. Da-
durch a¨ndert sich zwischen den Durchga¨ngen auch die Transmission in den
Wellenla¨ngenbereichen fu¨r die Temperaturbestimmung.
An die Punkte in Abbildung 7.4 wurde eine Gerade angepasst. Deren
Steigung von 0,0045K−1 wird im na¨chsten Abschnitt fu¨r die Temperaturbe-
stimmung an den Tropfen verwendet.
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Abbildung 7.5: Transmissionskurve des Interferenzfilters nach Angaben des
Ha¨ndlers (Thorlabs).
7.3.2 Messung der Tropfentemperatur bei verschiede-
nen Gasgeschwindigkeiten
Abbildung 7.6 zeigt die Tropfentemperatur als Funktion der Reynolds-Zahl
Re. Als Kreuze sind Einzelmesswerte dargestellt die wie folgt zustande
kommen. Der verwendete Versuchsaufbau wurde bereits in Abschnitt 3.2.7
vorgestellt. Zur Messung wird die Kammer der Falle 60 s lang mit Stick-
stoff gespu¨lt. Anschließend werden 15 s lang Tropfen aufeinanderfolgend ver-
dampft und danach wird fu¨r 15 s die Kammer mit Stickstoff gespu¨lt um
die relative Feuchte in der Falle wieder auf ein Minimum zu reduzieren.
Diese beiden Schritte werden wa¨hrend 5min abwechselnd wiederholt, be-
vor der gesamte Vorgang mit einem Stickstoff-Wasserdampf-Gemisch wie-
derholt wird. Die Messung in feuchtem Stickstoff wird stets in ruhendem
Gas durchgefu¨hrt, in trockenem Stickstoff wurde die Gasgeschwindigkeit zwi-
schen 0m/s, 0,035m/s, 0,16m/s und 0,27m/s vera¨ndert. Die Umgebung-
stemperatur liegt zwischen 20◦C und 25◦C. Die Verdunstungsrate βD der
Tropfen in ruhendem Stickstoff-Wasserdampf-Gemisch betrug stets weniger
als 1,5 · 10−10m2/s . Damit kann man aufgrund theoretischer Berechnun-
gen annehmen, dass die Tropfentemperatur weniger als 1,8K von der Umge-
bungstemperatur abweicht. Das erlaubt, die Tropfen in ruhendem Stickstoff-
Wasserdampf-Gemisch als Referenz zu verwenden und aus der Kalibrierung
im Abschnitt 7.3.1 ausschließlich die Steigung zu verwenden.
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Abbildung 7.6: Temperaturen von Wassertropfen wa¨hrend der Verdunstung
in stro¨mendem Stickstoff. Gepunktet: Theoretische Berechnung fu¨r 20◦C und
25◦C Umgebungstemperatur anhand des experimentell bestimmten Poly-
noms fu¨r Shm(Re) und der Na¨herung Nu(Re) = Sh(RePr/Sc) aus dem
vorhergehenden Kapitel, wobei Pr die Prandtl-Zahl und Sc die Schmidt-
Zahl ist.
Abbildung 7.6 zeigt die Tropfentemperatur als Funktion der Reynolds-
Zahl. Die Reynolds-Zahl wurde aus der Gasgeschwindigkeit der Umgebung
und einer mittleren Tropfengro¨ße von 42µm berechnet. Die Einzelmesswer-
te, die wie oben beschrieben gewonnen wurden, sind als Kreuze dargestellt.
Deren Mittelwerte und deren Standardabweichung sind fu¨r jede Reynolds-
Zahl separat als Kreise eingezeichnet. Aus der Sherwood- und Nusselt-Zahl
als Funktion der Reynolds-Zahl, die als Polynom im vorigen Kapitels mit
der Annahme der Gleichungen 6.18 gewonnenen wurden, ergibt sich bei ei-
ner Umgebungstemperatur von 20◦C und 25◦C die untere bzw. die obere
gepunktete Linie. Sie steigt in dem dargestellten Bereich mit wachsenden
Reynolds-Zahlen um weniger als 1K. Nimmt man sogar Sh = Nu an, ist die
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Abbildung 7.7: Gemessener zeitlicher Temperaturverlauf der verdampfenden
Tropfen in reinem Stickstoff (Kreise) und der Referenztropfen in feuchtem
Stickstoff (Quadrate).
theoretisch vorhergesagte Temperatur unabha¨ngig von der Reynolds-Zahl.
Die mittleren Temperaturen stimmen innerhalb der Fehlergrenzen gut
mit der Vorhersage u¨berein. Die Na¨herung Nu(Re) = Sh(RePr/Sc) wurde
im Rahmen der Messunsicherheit besta¨tigt.
Der zeitliche Temperaturverlauf wurde ebenfalls untersucht, indem 2 s
bzw. 0,333 s Integrationszeit verwendet wurde. Anschließend wurden dieje-
nigen Spektren summiert, die bei gleichem Tropfenalter aufgenommen wur-
den. Dabei wurde die gemessene Gesamtintensita¨t als Kriterium verwendet,
wann ein neuer Tropfen gefangen wurde. Wie Abbildung 7.7 zeigt, liefert
dies fu¨r Tropfen in ruhendem trockenem Stickstoff Temperaturen von 15◦C,
8◦C und 7◦C. Bei Verdampfung in feuchtem Gas ist wie zu erwarten kei-
ne signifikante Temperatura¨nderung zu sehen. In trockenem Gas liegt die
Temperatur in der ersten drittel Sekunde ho¨her. Gema¨ß Berechnung von Al
Zaitone [55] und Zhang and Davis [30] war zu erwarten, dass die Temperatur
im gesamten Tropfenvolumen 100ms nach dem Einschießen bis auf 1K die
Gleichgewichtstemperatur erreicht hat. Fu¨r Abbildung 7.6 ist angesichts der
Messunsicherheit eine Mittelung trotzdem gerechtfertigt.
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7.4 Zusammenfassung
In diesem Kapitel wurde eine U¨bersicht u¨ber Temperaturmesstechniken fu¨r
Einzeltropfen gegeben: Die in dieser Arbeit verwendete Methode basierend
auf der Raman-Streuung zeichnet sich dadurch aus, dass die Temperatur im
Tropfeninneren beru¨hrungslos gemessen wird, so dass keine Wandkontakte
den Stoff- und Wa¨rmetransport sto¨ren. Es werden außerdem keine Farbstof-
fe zugegeben, die die Tropfeneigenschaften vera¨ndern und die Absorption des
Laserlichts erho¨hen. Zum ersten Mal wurden hier auf Raman-Streuung ba-
sierende Temperaturmessergebnisse an einzelnen Wassertropfen vorgestellt.
Dies wurde mit Hilfe der neu entwickelten elektrodynamischen Falle erreicht,
die im Teil I beschrieben wurde.
Ziel war es, anhand der Tropfentemperatur die Annahme experimentell
zu u¨berpru¨fen, dass hier na¨herungsweise Nu(Re) = Sh(RePr/Sc) gilt. Die-
se Annahme konnte innerhalb der angegebenen Temperaturmessunsicherheit
besta¨tigt werden. Die Messunsicherheit ist zwar gro¨ßer als bei den Messun-
gen mit Kontakt zum Tropfen wie bei Smolik et al. [14], aber durch weitere
Optimierung la¨sst sich die Messunsicherheit der Temperaturmessung mit
Raman-Streuung von durchschnittlich ±4 K weiter reduzieren. Die zeitliche
Auflo¨sung betra¨gt 1/3 s. Alle zuvor bekannten experimentellen Ergebnisse
fu¨r Nusselt-Zahlen von Einzeltropfen in Stro¨mungen basieren auf kontaktbe-
hafteten Temperaturmessungen [11, 73, 14].
Die in diesem und dem vorigen Kapitel gezeigten Messungen leisten einen
wichtigen Beitrag zur genaueren Bestimmung des Stoff- und Wa¨rmetrans-
ports von Tropfen und damit zur Verbesserung der Modellierung von Sprays
und Aerosolen und schließlich unseres Klimas.
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Kapitel 8
Zusammenfassung und Ausblick
Zusammenfassung
Im Rahmen dieser Arbeit wurde von mir eine neue Geometrie einer elek-
trodynamischen Falle entwickelt (Kapitel 2) und fu¨r zahlreiche Messungen
an Tropfen erfolgreich eingesetzt. Sie bietet gegenu¨ber der urspru¨nglichen
Geometrie wesentlich gro¨ßeren optischen Zugang von 360◦ horizontal und
36◦ vertikal. Anhand von Berechnungen des elektrischen Felds mit der Er-
satzladungsmethode konnte ich erfolgreich zeigen, dass die Tropfenstabilita¨t
deutlich ho¨her ist als bei einer Geometrie aus zwei Ringen bei vergleichbaren
Dimensionen und elektrischen Spannungen. Die Berechnungen zeigen außer-
dem, dass durch Verringern des Abstands zwischen den oberen und unteren
Elektroden die Tropfenstabilita¨t in axialer Richtung zugunsten der radialen
Richtung verringert werden kann. Damit la¨sst sich die Stabilita¨t flexibel an
die experimentellen Anforderungen anpassen. Damit steht fu¨r die Zukunft
ein leistungsfa¨higes wissenschaftliches Instrument zur stabilen Fixierung von
Tropfen in Gasstro¨mungen zur Verfu¨gung.
Diese neue elektrodynamische Falle wurde mit Erfolg im Experiment ein-
gesetzt, um Durchmesser, Brechungsindizes, Konzentrationen und Dichten
von Tropfen beru¨hrungslos durch Streulichtmessungen zu bestimmen (Kapi-
tel 3). Außerdem wurden mit der Falle Reibungskra¨fte und Gasgeschwindig-
keiten bestimmt. Damit wurde zur Kalibrierung die Gasgeschwindigkeit als
Funktion des Volumenstroms bestimmt. Die sehr gute U¨bereinstimmung mit
einer quadratischen Abha¨ngigkeit, wie sie in einer laminaren Rohrstro¨mung
zu erwarten ist, spricht fu¨r verla¨ssliche Stro¨mungseigenschaften der Falle. Der
große optische Zugang der Falle ermo¨glicht alle diese Techniken flexibel zu
kombinieren.
Mit Hilfe dieser Falle wurde zum ersten Mal von Bakic et al. [2] expe-
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rimentell nachgewiesen, dass optische Strukturresonanzen in Wassertropfen
von etwa 50µm Durchmesser verschwinden, wenn man von einer Beleuchtung
mit einem cw-Laser zu einem Femtosekundenpuls-Laser u¨bergeht (Kapitel 4).
Dies ero¨ffnet neue Mo¨glichkeiten fu¨r die optische Spray-Messtechnik: Durch
das Verschwinden der optischen Strukturresonanzen la¨sst sich einer Inten-
sita¨t eindeutig eine Tropfengro¨ße zuordnen. Dies ist vorteilhaft, da man so
prinzipiell mit einer einzelnen Aufnahme eines Sprays alle Tropfengro¨ßen
gleichzeitig bestimmen kann.
Auch die Untersuchungen an Tropfen mit einem kugelfo¨rmigen exzentri-
schen Einschluss tragen zur Entwicklung optischer Messtechniken bei. Hier
konnte ich zum ersten Mal durch Analyse der Winkelabha¨ngigkeit des Streu-
lichts die Geometrie eines Wassertropfens von etwa 50µm Durchmesser und
einer enthaltenen exzentrischen Luftblase erfolgreich bestimmen. Fu¨r die
Durchmesser und den Abstand von Tropfen und Blase wurde eine Messun-
sicherheit von ±1,5µm erreicht. Der gemessene Durchmesser der Luftblase
wurde durch die Volumena¨nderung beim Zerplatzen u¨berpru¨ft. Die Daten
zeigen, dass sich die Blase innerhalb des Tropfens nach oben bewegt und
wa¨hrend 300ms ein du¨nner Flu¨ssigkeitsfilm von weniger als 1µm Dicke be-
steht, bevor der Einschluss den Tropfen verla¨sst. Der große optische Zugang
der Falle ermo¨glichte, das Streulicht dieser inhomogenen Tropfen in einem
Winkelbereich von 120◦ aufzunehmen. Dies ist besonders interessant, da bis
dahin keine experimentellen Daten zur U¨berpru¨fung der theoretischen Be-
rechnungen von Borghese et al. [3] vorlagen.
Einen Schwerpunkt dieser Arbeit bilden die Untersuchungen zum Stoff-
und Wa¨rmetransport bzw. die Bestimmung der Sherwood- und Nusselt-Zahl
von Tropfen in Stro¨mungen bei Reynolds-Zahlen um eins (Kapitel 6 und 7).
Hier wurden Wassertropfen in stro¨mendem Stickstoff bei einer Umgebungs-
temperatur von 22◦C und einem Druck von 105 Pa untersucht. Da bisher
bekannte theoretische Berechnungen der Sherwood-Zahl als Funktion der
Reynolds-Zahl in diesem Bereich stark voneinander abweichen und die ex-
perimentellen Daten deutliche Messunsicherheiten bzw. Streuungen aufwei-
sen, waren weitere Messungen sinnvoll. Die eigenen Arbeiten zeichnet die
große Zahl von 700 beru¨hrungslos untersuchten Tropfen aus. Dabei wurde
eine Messunsicherheit von ±0,015 fu¨r die Sherwood-Zahl erreicht, die ge-
ringer ist als bei allen bisherigen Untersuchungen. Anhand der Ergebnisse
werden die numerischen Berechnungen von Woo und Hamielec [8] empfoh-
len und die Gleichung von Acrivos und Taylor [6] als analytische Na¨herung
fu¨r Reynolds-Zahlen unter eins. Diese Ergebnisse ko¨nnen dazu beitragen,
Modelle fu¨r Sprays und Aerosole zu verbessern, die heute unverzichtbar bei
der Optimierung von Verbrennungs- und Trocknungsprozessen und bei der
Vorhersage unseres Klimas sind.
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Zusa¨tzlich wurde die Temperatur der Tropfen gemessen (Kapitel 7). Da-
bei konnte ich erstmalig die Temperatur von Einzeltropfen mit Hilfe von
spontaner Raman-Streuung messen. Unter allen Untersuchung zum Einfluss
der Stro¨mung auf die Verdampfung von Einzeltropfen ist diese die erste,
bei der Tropfentemperaturen beru¨hrungslos gemessen wurden. Im Rahmen
der erreichten Messunsicherheit von ±4K konnte die Annahme Nu(Re) =
Sh(RePr/Sc) zur Temperaturberechnung im Kapitel 6 besta¨tigt werden.
Ausblick
Mit der neu entwickelten elektrodynamischen Falle steht ein leistungsfa¨higes
Instrument zur beru¨hrungslosen Fixierung von Einzeltropfen zur Verfu¨gung.
Durch den erweiterten optischen Zugang lassen sich wie gezeigt verschiedene
optische Messtechniken flexibel kombinieren. Bezu¨glich der technischen Aus-
stattung der Falle ist es fu¨r zuku¨nftige Untersuchungen wu¨nschenswert, auch
die Temperatur der Elektroden und des einstro¨menden Gases zu kontrollie-
ren. Um bei ho¨heren Gasgeschwindigkeiten bzw. Reynolds-Zahlen messen zu
ko¨nnen, ist ein Gleichspannungsversta¨rker mit ho¨herer Ausgangsspannung
no¨tig. Da die Tropfen in diesem Fall auch schneller verdunsten, wird ver-
mutlich auch eine Regelschleife fu¨r die Tropfenposition mit einer ku¨rzeren
Verzo¨gerungszeit beno¨tigt. Dies kann durch Umstellung auf einen analogen
PID-Regler erreicht werden.
Im Bereich der Lichtstreuung von Femtosekundenpulsen ist der na¨chste
Schritt die U¨berpru¨fung der intensita¨tsbasierten Tropfengro¨ßenbestimmung
mit einer herko¨mmlichen Technik.
Fu¨r weitere interessante Versuche zur Lichtstreuung an Wassertropfen
mit einem exzentrischen Lufteinschluss ist es sinnvoll, die Entstehung dieser
Tropfen in dem Druckkopf des Tintenstrahldruckers na¨her zu untersuchen,
um ihre Erzeugung besser steuern zu ko¨nnen. Fu¨r den Vergleich mit theore-
tischen Berechnungen zur Lichtstreuung ist der U¨bergang zu noch kleineren
Tropfen sinnvoll, bei denen die Unterschiede zur geometrischen Optik noch
deutlicher werden.
Nachdem hier erfolgreich die Sherwood-Zahl von Tropfen in Stro¨mun-
gen bei Reynolds-Zahlen um eins bei einer festen Schmidt-Zahl, also bei
einem festen Verha¨ltnis von kinematischer Viskosita¨t und Diffusionskoeffizi-
ent bestimmt wurde, kann das na¨chste Ziel sein, die Abha¨ngigkeit von der
Schmidt-Zahl na¨her zu untersuchen. Dies kann durch Wechsel des Gases ge-
schehen oder durch Variation der Temperatur. Auch Messungen bei ho¨heren
Reynolds-Zahlen sind nach einer technischen Erweiterung der Falle mo¨glich.
Die in dieser Arbeit verfu¨gbaren technischen Mo¨glichkeiten erlaubten die
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Abbildung 8.1: Zwei Chlorella-Algenzellen in einem Tropfen aus Na¨hrlo¨sung
und Glycerol in der elektrodynamischen Falle. Beleuchtung mit einer
Glu¨hlampe. Dargestellt ist der Blau-Kanal der RGB-Farbkamera.
Bestimmung der Temperatur mit einer Messunsicherheit von ±4K, die in
Zukunft jedoch vermutlich weiter verringert werden kann. Weitere Untersu-
chungen sind wu¨nschenswert, da dieses Verfahren beru¨hrungslos ist, keine
Indikator- oder Farbstoffzugabe erfordert und weil es zusa¨tzliche Informa-
tionen zur Oberfla¨chentemperaturmessung mit Infrarotthermometrie liefern
kann.
Obwohl sich diese Arbeit auf Versuche an Tropfen konzentrierte, ist die
Falle auch geeignet um Partikel zu untersuchen. Die Biologie bietet ein An-
wendungsfeld, in dem die elektrodynamische Falle bisher wenig genutzt wur-
de. Abbildung 8.1 zeigt Aufnahmen aus der neuen elektrodynamischen Falle,
in der ein Tropfen aus Glycerol und einer Na¨hrlo¨sung fixiert wurde, in der
Chlorella-Algenzellen schwimmen. Zwei Algenzellen sind in der Abbildung
mit weißen Kreisen markiert. Die Zellen haben einen typischen Durchmesser
von 5µm. Die Aufnahme zeigt den Blau-Kanal einer RGB-Farbaufnahme un-
ter Weißlichtbeleuchtung mit einer Glu¨hlampe. Da das Chlorophyll der Zelle
besonders blaues Licht absorbiert, treten die Zellen bzw. die Chloroplasten
als dunkle Flecken hervor. Diese Bilder zeigen, dass es prinzipiell mo¨glich
ist, auch biologische Proben in einer elektrodynamischen Falle zu untersu-
chen. Dabei kann der Tropfen als eine Art von Mikrokosmos dienen oder an
einzelnen Tropfen ko¨nnten Membraneigenschaften studiert werden.
Diese Zusammenfassung und der Ausblick machen deutlich, dass hier ein
wichtiger Beitrag zur Weiterentwicklung wissenschaftlicher Instrumente, op-
tischer Messtechniken und zur Bestimmung von Eigenschaften des Stoff- und
Wa¨rmetransports geleistet wurde. Gleichzeitig ergeben sich neue interessan-
te Fragestellungen und neue Anwendungsbereiche der elektrodynamischen
Falle.
114
Anhang A
Verwendete Symbole
Symbol Einheit
a Temperaturleitfa¨higkeit, Temperaturleitwert (Kapitel 6
und 7), a = k/(cpρ)
m2/s
a Abstand zw. Tropfen- und Blasenoberfla¨che (Kapitel 5) m
az Betriebsparameter der elektrodynamischen Falle 1
A0 Oberfla¨che, u¨ber die der Stoff- oder Wa¨rmetransport ge-
mittelt wird
m2
cp Wa¨rmekapazita¨t pro Masse J/(Kkg)
c Stoffmengenkonzentration des Gemischs, c = cA + cB mol/m
3
c1 c1 = dU/dz
2 an der Stelle r = 0 und z = 0 in der Falle V/m2
cA Stoffmengenkonzentration = molare Konzentration mol/m
3
Csca Streuquerschnitt fu¨r die Mie-Streuung 1
d Tropfenradius, d = 2R m
d0 Tropfenradius zum Zeitpunkt t0 m
~en Einheitsvektor senkrecht zur Oberfla¨che 1
dˆiv Divergenz-Operator in dimensionslosen Koordinaten,
dˆiv = L div
1
D Diffusionskoeffizient m2/s
~E,E elektrischer Feldsta¨rkevektor bzw. sein Betrag V/m
f beliebige Funktion 1
Fdrag Widerstandskraft N
g Erdbeschleunigung m/s2
hA Verdampfungswa¨rme des Stoffes A pro Masse J/kg
ˆgrad Gradient-Operator in dimensionslosen Koordinaten,
ˆgrad = L grad
1
( ˆgrad ρˆA)S Gradient ˆgrad ρˆA an der Oberfla¨che 1
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Symbol Einheit
~J?A Vektor der Stoffmengenstromdichte des Stoffes A
relativ zu ~v?, ~J?A = ρA(~vA − ~v?)
mol/m2s
~JA Vektor der Stoffmengenstromdichte des Stoffes A
relativ zu ~v, ~JA = ρA(~vA − ~v)
mol/m2s
~j?A Vektor der Massenstromdichte des Stoffes A relativ
zu ~v?, ~j?A = ρA(~vA − ~v?)
kg/m2s
~jA Vektor der Massenstromdichte des Stoffes A relativ
zu ~v, ~jA = ρA(~vA − ~v)
kg/m2s
~J?AS,
~JAS,
~j?AS, ~jAS entsprechende Werte an der Tropfenoberfla¨che
k Wa¨rmeleitfa¨higkeit = thermische Leitfa¨higkeit =
Wa¨rmeleitzahl
W/(Km)
L charakteristische La¨nge m
m Masse kg
MA Molmasse des Stoffes A kg/mol
n Brechungsindex 1
no, ni Brechungsindex der Tropfens bzw. der Blase 1
~nAS Vektor der Massenstromdichte des Stoffes A an der
Tropfenoberfla¨che, ~nA = ~jA + ρA~v
kg/m2s
Nu Nusselt-Zahl (dimensionslose Kennzahl fu¨r den
Wa¨rmetransport durch Wa¨rmeleitung)
1
pˆ dimensionsloses Druckfeld, pˆ = p/(ρv2/2) 1
Pr Prandtl-Zahl, Pr = ν/a 1
q, qel elektrische Ladung C
qz Betriebsparameter der elektrodynamischen Falle 1
~qS Vektor der Wa¨rmestromdichte durch Wa¨rmelei-
tung
J/(m2s)
Q Volumenstrom m3/s
Qsca Streueffizienzfaktor fu¨r die Mie-Streuung 1
R Tropfenradius R = d/2 m
RB Radius der Blase m
Re Reynolds-Zahl Re = vLρ/η 1
Sh Sherwood-Zahl (dimensionslose Kennzahl fu¨r den
Stofftransport durch Diffusion)
1
Sc Schmidt-Zahl Sc = ν/D 1
r Zylinderkoordinate m
t Zeit s
T Temperaturfeld K
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Symbol Einheit
Tˆ dimensionsloses Temperaturfeld Tˆ = (T−T∞)/(TS−T∞) 1
UDC Gleichspannung zwischen oberer und unterer Innenelek-
trode
V
~v Geschwindigkeitsvektor, ~v = (ρA~vA + ρB~vB)/ρ m/s
~v? Geschwindigkeitsvektor, ~v? = (cA~vA + cB~vB)/c m/s
v charakteristische Geschwindigkeit oder Geschwindigkeit
fern vom Tropfen
m/s
~vA, ~vB mittlere Geschwindigkeit der Teilchen des Stoffes A bzw.
B
m/s
~ˆv dimensionsloses Geschwindigkeitsfeld ~ˆv = ~v/v 1
X Gro¨ßenparameter 1
xOE x-Koordinate in der Objektebene m
~x Ortsvektor m
α, β Winkel zwischen Interferenzstreifen des Streubilds rad
βd Parameter im d
2-Gesetz: d(t) =
√
d0 + βD(t− t0) m2/s
cA, cB Stoffmengenkonzentration des Stoffes A bzw. B mol/m
3
∆cA charakteristische Differenz der Stoffmengenkonzentrati-
on des Stoffes A
mol/m3
∆T charakteristische Temperaturdifferenz K
∆ρA charakteristische Differenz der Massendichte des Stoffes
A
kg/m3
η dynamische Viskosita¨t kg/(sm)
λ Lichtwellenla¨nge m
ν kinematische Viskosita¨t ν = η/ρ m2/s
ρ Massendichte kg/m3
ρˆA dimensionslose Massendichtefeld des Stoffes A, ρˆA =
(ρA − ρA∞)/(ρAS − ρA∞)
1
ρA, ρB Massendichte des Stoffes A bzw. B kg/m
3
ρL Massendichte des Tropfens kg/m
3
θ, φ Winkel in Kugelkoordinaten gema¨ß Abbildung 3.6 rad
φAiry Regenbogenwinkel nach Airy-Theorie rad
φgeom Regenbogenwinkel nach geometrischer Optik rad
ϕ elektrisches Potential V
ϕ0 elektrisches Potential an der Stelle z = z0 und r = 0 V
ϕps Pseudopotential
2ϕDC Gleichspannung zwischen Kappen- und Ringelektrode V
ω Kreisfrequenz des elektrischen Felds rad/s
Index S Wert auf der Oberfla¨che
Index ∞ Wert fern von der Tropfenoberfla¨che
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Anhang B
Bekannte Untersuchungen zur
Sherwood-Zahl von Kugeln bei
kleinen Reynolds-Zahlen
In diesem Anhang werden die in Abschnitt 6.2 genannten theoretischen und
experimentellen Arbeiten zum Stoff- und Wa¨rmetransport von Kugeln bzw.
Tropfen im Detail vorgestellt:
Stokes [43] liefert eine analytische Lo¨sung fu¨r eine Geschwindigkeitsver-
teilung in einer schleichenden Stro¨mung, das heißt, Tra¨gheitskra¨fte werden
vernachla¨ssigt. Dies ist nur im Grenzu¨bergang fu¨r Reynolds-Zahlen gegen
0 exakt. Mit seinem Ausdruck fu¨r das Stro¨mungsfeld (siehe Abbildung 6.1)
la¨sst sich auch die stationa¨re konvektive Diffusionsgleichung analytisch auf-
schreiben.
Kronig und Bruijsten [5] verwendeten eine Variablentransformation
und eine Reihenentwicklung um eine Na¨herungslo¨sung fu¨r den lokalen Stoff-
und Wa¨rmetransport und schließlich fu¨r die mittlere Sherwood-Zahl anzuge-
ben:
Shm = 2 +
1
2
PeM +
581
1920
Pe2M + . . . , (B.1)
wobei PeM = ReSc = dv∞/D die Peclet-Zahl fu¨r den Stofftransport mit
der Reynolds-Zahl Re = dv∞/ν, der Schmidt-Zahl Sc = ν/D, dem Trop-
fendurchmesser d , der Geschwindigkeit v∞ der ungesto¨rten Stro¨mung, dem
Diffusionskoeffizienten D und der kinematischen Viskosita¨t ν ist. Diese Glei-
chung ist fu¨r eine Schmidt-Zahl von 0,64 in Abbildung 6.2 als gestrichelte
Linie dargestellt.
Durch die Analogie der Wa¨rmeleitgleichung und der Diffusionsgleichung
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ergibt sich fu¨r den Wa¨rmetransport die Nusselt-Zahl
Num = 2 +
1
2
PeH +
581
1920
Pe2H + . . . (B.2)
mit der Peclet-Zahl PeH = RePr = dv∞/a fu¨r den Wa¨rmetransport mit
der Prandtl-Zahl Pr = ν/a, der Temperaturleitfa¨higkeit a = k/(cpρ) , der
Wa¨rmeleitfa¨higkeit k, der Wa¨rmekapazita¨t cp und der Dichte ρ des Fluids.
Die gleiche konvektive Diffusionsgleichung wurde von Acrivos und Tay-
lor [6] durch die Methode der
”
Matched Asymptotic Expansions“ gelo¨st.
Diese Methode besteht darin, zwei verschiedene Na¨herungslo¨sungen zu be-
rechnen, die aneinander angepasst werden: eine fu¨r den Bereich nahe des
Tropfens, wo der Transport durch Diffusion u¨berwiegt und eine fu¨r den Be-
reich fern vom Tropfen, wo Transport durch Konvektion und Diffusion in der
gleichen Gro¨ßenordnung sind. Das Ergebnis
Shm = 2 +
1
2
Pe+
1
4
Pe2 lnPe+ 0,03404Pe2 +
1
16
Pe3 lnPe+ . . . (B.3)
ist fu¨r Re¿ 1 und Pe < 1 eine gute Na¨herung und ist in Abbildung 6.2 als
Strichpunktlinie dargestellt.
Rimmer [7] leitete a¨hnlich wie Acrivos und Taylor eine Formel fu¨r die
Sherwood-Zahl her. Er legte jedoch das von Proudman und Pearson [32]
berechnete Stro¨mungsfeld zugrunde und erhielt folgende Gleichung, fu¨r die
er als Gu¨ltigkeitsbereich Re < 1 und Sc von der Ordnung 1 angibt:
Shm = 2 + 0,5Pe+ f(Sc)Pe
2 + 0,25Pe2 lnPe+ . . . (B.4)
mit
f(Sc) = −1
4
[
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3
2
)
ln
(
1 +
1
Sc
)]
,
(B.5)
wobei γ = 0,57722 . . . die Euler Konstante ist. Dieser Zusammenhang ist in
Abbildung 6.2 als durchgezogene du¨nne Linie dargestellt.
Woo und Hamielec [8] lo¨sten die Navier-Stokes-Gleichung zusammen
mit der Diffusionsgleichung numerisch fu¨r eine stationa¨re Stro¨mung um ei-
ne Kugel mit Re bis zu 300. Die Gesamtdichte und der Diffusionskoeffizient
wurden konstant angenommen. Ihre Ergebnisse wurden fu¨r Abbildung 6.2
(Quadrate) von einer Schmidt-Zahl Sc = 0,71 gema¨ß Gleichung 6.18 auf
Sc = 0,64 umgerechnet, um sie besser mit den eigenen Ergebnissen verglei-
chen zu ko¨nnen. Die Daten von Woo und Hamielec weichen von Beard und
Pruppacher [12] bis zu 4% ab.
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Kinzer und Gunn [9] untersuchten experimentell frei fallende Wasser-
tropfen bei Re > 0,2 und einer Schmidt-Zahl Sc = 0,60. Sie bestimmten
den Tropfendurchmesser aus der Tropfengeschwindigkeit. Wie in Abbildung
6.4 (Dreiecke mit Spitze links) zu sehen, zeigen ihre Resultate zwar deut-
lich, dass die Formel nach Ranz und Marshall fu¨r Re < 1 [10, 11] nicht
gilt. Die Sherwood-Zahlen streuen jedoch in diesem Bereich bis zu 20%. Die-
se Genauigkeit ist nicht ausreichend, um zwischen den u¨brigen Theorien zu
unterscheiden.
Wie zum Beispiel Fro¨ssling [46] zeigt, ist nach der Grenzschichttheorie
die Verdunstung dort auf der Tropfenoberfla¨che, wo die Stro¨mung nicht ab-
gelo¨st ist, proportional zu
√
Re und zu einer Funktion von Sc. Bei Reynolds-
Zahlen zwischen 2 und 800 untersuchte Fro¨ssling experimentell verdunstende
Wasser-, Anilin- und Nitrobenzol-Tropfen mit einem Radius zwischen 0,1 und
0,9mm, die an einer Glasfaser oder einem Thermoelement aufgeha¨ngt sind.
Er fand empirisch den Zusammenhang
Shm = 2 +K Sc
1/3Re1/2 (B.6)
mit der Konstanten K = 0,552. Die Grenzschichttheorie ist jedoch fu¨r Rey-
nolds-Zahlen um 1, die in dieser Arbeit untersucht werden, nicht anwendbar,
weil eine Grenzschicht dort nicht mehr als du¨nn angesehen werden kann.
Ranz und Marshall [10, 11] bestimmten die Sherwood- und die
Nusselt-Zahl von Tropfen als eine Funktion der Reynolds-Zahl zwischen 0
und 200. Die Schmidt-Zahl betrug etwa Sc = 0,61. Sie untersuchten Wasser,
Benzen und Anilin-Tropfen mit einem Durchmesser zwischen 490µm und
1,1mm in Luft bei einer Temperatur zwischen 20◦C und 221◦C. Die Tropfen
wurden an einem Thermoelement oder einer Kapillare mit einem Durchmes-
ser von 80µm aufgeha¨ngt. Durch die Kapillare wurde Flu¨ssigkeit nachgefu¨llt,
um die Tropfengro¨ße konstant zu halten. Ihre Daten sind in Abbildung 6.4
(+) zu sehen und in guter U¨bereinstimmung mit den Ergebnissen von Fro¨ss-
ling [46]. Sie wa¨hlten jedoch K = 0,6, wodurch ihre Daten weniger als ±20%
von den Literaturdaten fu¨r Re bis 50000 abweichen. Ranz und Marshall zei-
gen jedoch keine experimentellen Daten fu¨r 0 < Re < 0, 8. Fu¨r 0 < Re < 2
und 2,5 < Re < 5 liegen keine Daten zum Wa¨rmetransport vor.
Beard und Pruppacher [12] untersuchten Wassertropfen mit einem
Durchmesser zwischen 54µm und 750µm in Luft in einem Windkanal bei
einer Schmidt-Zahl von Sc = 0,71. Sie bestimmten die Sherwood-Zahl als
Funktion der Reynolds-Zahl bei 0,06 < Re < 330. Die Luftgeschwindigkeit
wurde wa¨hrend der Verdunstung an die Gro¨ße des Tropfens angepasst, um
ihn an seiner Position zu halten. Entsprechend ihrer Ergebnisse, die in Ab-
bildung 6.4 als Raute auf Sc = 0,64 umgerechnet dargestellt sind, schlagen
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sie folgenden Zusammenhang vor (dunkle Strichpunktlinie):
Shm = 1,56 + 0,616Sc
1/3Re1/2 (B.7)
fu¨r Re > 2 und
Shm = 2 + 0,216 (Sc
1/3Re1/2)2 (B.8)
fu¨r Re ≤ 2. Sie erkla¨ren die um bis zu 16% ho¨heren Sherwood-Zahlen von
Ranz und Marshall durch den Einfluss der Aufha¨ngung an der Kapillare,
durch ho¨here Turbulenz und freie Konvektion.
Andere Autoren fanden andere Koeffizienten wie zum BeispielWedding
et al. [13]:
Shm = 1,755 + 0,535Sc
1/3Re1/2. (B.9)
Ihre Ergebnisse fu¨r Wassertropfen in Luft zwischen 5◦C bis 20◦C sind in
Abbildung 6.3 fu¨r Sc = 0, 64 als Dreiecke mit Spitze unten dargestellt.
Smolik et al. [14] untersuchten Wassertropfen zwischen 0,7 und 1,4mm
Durchmesser in Luft von 0 bis 74,5% relativer Feuchte bei Temperaturen
zwischen 294 bis 302K. Die Reynolds-Zahl betrug dabei zwischen 1,2 und
64. Als Schmidt-Zahl geben sie Sc = 0,62 und als Prandtl-Zahl 0,73 an.
Ihre Messpunkte sind in Abbildung 6.3 als Kreise dargestellt. Der Tropfen
wurde an einem Thermoelement aufgeha¨ngt, mit dem die Tropfentempera-
tur bestimmt wurde. Im Gegensatz dazus untersucht die vorliegende Arbeit
Tropfen beru¨hrungslos und auch bei Reynolds-Zahlen unter eins.
Zhang und Davis [30] messen den Stofftransport von Hexadecan-
Tropfen in Stickstoff in einer elektrodynamischen Falle bei 0,07 < Re < 7 und
Raumtemperatur. Daraus ergibt sich eine Schmidt-Zahl Sc = 3,7. Sie umge-
hen Temperaturmessungen durch die Wahl von Hexadecan, da die Tropfen
so langsam verdunsten, dass ihre Temperatur mit der Umgebungstemperatur
gleichgesetzt werden kann. Sie schlagen folgende Formel mit n = 3 vor, die
auch in Abbildung 6.2 dargestellt ist:
Shm = 2 +
[(
0,5Pe+ 0,3026Pe2
)−n
+
(
1,008Pe1/3
)−n]−1/n
(B.10)
Diese Gleichung ist fu¨r die in Kapitel 6 vorliegende Schmidt-Zahl Sc = 0,64
in Abbildung 6.2 eingetragen (dunkle durchgezogene Linie). Da die Schmidt-
Zahl von Zhang und Davis Sc = 3,7 deutlich abweicht, wurden die einzelnen
Messpunkte nicht eingezeichnet.
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Anhang C
Materialeigenschaften
Eigenschaft Berechnung Quelle
Wa¨rmeleitfa¨higkeit
von Stickstoff
fu¨r Temperatur 273K < T < 298K:
k = ((T/K− 273,15)(0,0259− 0,0240)/25
+0,0240)W/(Km)
[75]
Diffusionskoeffizient
von Wasser in
Stickstoff
D = A (T/273,15K)1,81 (1± 6%),
A = 2,111 · 10−5m2/s gemessen durch
Sh = 2 bei Re = 0
[76]
spezifische Verdamp-
fungsenthalpie von
Wasser
fu¨r Temperatur 233K < T < 313K:
∆h = 2,501 · 106(273,15K/T )B,
B = 0,167 + 3,67 · 10−4T/K
[53]
isobare
Wa¨rmekapazita¨t von
Stickstoff
fu¨r Temperatur 263K < T < 313K:
cp = 1041 J/(kgK)
[48]
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Eigenschaft Berechnung Quelle
Dichte flu¨ssigen
Wassers
fu¨r Temperaturen 273K < T < 283K:
ρL = 1000 kg/m
3
[53]
dynamische
Viskosita¨t von
Stickstoff
kubische Interpolation η(T ) der Punkte
T/◦C η/10−6 Pa s
−10 16, 17
0 16, 65
10 17, 13
20 17, 60
30 18, 06
[48]
Sa¨ttigungsdampf-
druck psat u¨ber
flu¨ssigem Wasser
fu¨r Temperaturen 223K < T < 373K und
Tt = 273, 16K:
log10
psat
hPa
= 10,79574 (1− Tt/T )
− 5,028 log10(T/Tt)
+ 1,50475 · 10−4 (1− 10(−8,2969 (T/Tt−1)))
+ 0,42873 · 10−3 (10(4,76955 (1−Tt/T )) − 1)
+ 0,78614
Goff-
Gratch-
Formel
[53]
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Summary
Droplets in sprays and aerosols play an important role in the environment
and industry, for example in our atmosphere, in combustion engines, in spray
dryers and in pesticide management. In all of these areas, a detailed know-
ledge of the properties of single droplets is essential to improve our under-
standing and modelling of them. On the other hand, optical measurement
techniques are necessary for diagnostics in sprays and bulk aerosol. To both
aspects this dissertation contributes important new results.
In chapter 2 a new geometry of electrodynamic trap is shown, consisting of
four electrodes in the form of tubes. This trap provides a large optical access
of 360◦ in the horizontal plane and 36◦ in the vertical plane allowing a flexible
combination of optical measurement techniques and the observation of light
scattering over a large angular range. The new trap yields greater optical
access than other existing geometries with the exception of ring electrodes.
In comparison to the latter, under similar conditions, the new electrodes yield
improved stability, which is necessary to enable trapping of droplets in a gas
stream.
A variety of optical measurement techniques successfully combined with
the new trap are presented in chapter 3. Thereby the size, refractive index,
concentration and the density of droplets, and also drag forces and gas speeds
are determined. Through contact free measurements any disturbance of heat
and mass transfer and droplet shape by wall contacts are avoided.
The following chapters present new optical measurement techniques and
new applications in the electrodynamic trap:
For the first time, the disappearance of morphology dependent resonances
in water droplets of 50µm diameter under the illumination of femtosecond
laser pulses is shown experimentally in chapter 4. This contributes to the
development of a new intensity based measurement technique for sprays.
Chapter 5 shows how single water droplets of 50µm diameter with a
spherical air inclusion are trapped for the first time. Their angular depen-
dent light scattering is recorded for the first time to provide experimental
data for the verification of existing theory. The large optical access of the
new trap allowed scattered light to be collected over a range of more than
120◦. Moreover, the time dependent light scattering is used to successfully
determine the diameter of the droplet and the inclusion as well as the posi-
tion of the inclusion with a precision of +/− 1.5µm. Observed glare points
have been found to be in good agreement with predictions.
In chapter 6 the measurement of mass transfer (Sherwood number) of
spherical droplets for Reynolds numbers near one and Schmidt number 0.64
is presented. The current results build on previous works thanks to impro-
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ved precision of the Sherwood number (0.015) and the large number of 700
investigated droplets. These results will help to develop models in the afore-
mentioned applications.
Chapter 7 shows how the same measurement is combined with tempera-
ture measurements on single water droplets using spontaneous Raman scat-
tering. Among investigations into the influence of a gas stream on the evapo-
ration of single droplets this work is the first with a contact free temperature
measurement. Within the measurement uncertainty of the temperature of
+/ − 4K, the results justify temperature calculations used in the previous
chapter.
These experiments show the new electrodynamic trap to be a powerful
tool for the investigation of single droplets. This can lead to further important
innovations for industry, agriculture and environment.
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